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In der vorliegenden Arbeit wird die Photodoppelionisation (PDI) von Helium (He)
experimentell untersucht. Dazu wurde an der Synchrotronstrahlenquelle Advanced Light
Source des Lawrence Berkeley National Laboratory (USA) der vollst¨ andig differentielle
Wirkungsquerschnitt (FDCS) der PDI von He mit linear sowie mit links und rechts zir-
kular polarisiertem Licht bei den zwei Photon-Energien E° = 179 eV und E° = 529 eV
gemessen. Dabei gelang erstmals eine Messung, bei der die Summenenergie der Frag-
mente im Kontinuum wesentlich ¨ uber der Bindungsenergie (79 eV) des Systems liegt.
Aufgrund dieser hohen Energie lassen die gemessenen Winkel- und Energieverteilungen
erstmals R¨ uckschl¨ usse auf die Wechselwirkungsprozesse bei der Ionisation zu. In allen
bisherigen Messungen bei niedrigen Photon-Energien ¨ uberdeckt der Einﬂuß der Elektron-
Elektron-Wechselwirkung im Endzustand alle Spuren der seit langem theoretisch disku-
tierten Reaktionsmechanismen.
Der FDCS der PDI von He wurde mit einer COLTRIMS (COLd Target Recoil Ion
Momentum Spectroscopy)-Apparatur gemessen. Hierbei wird das Gastarget durch eine
adiabatische Expansion gek¨ uhlt und dann mit dem Photon-Strahl zum ¨ Uberlapp gebracht.
Die bei einer Reaktion freigesetzten Elektronen, deren Summenenergie sich zu Esum =
E1 + E2 = E°¡ 79 eV berechnet (die Summenenergie der beiden Elektronen ist gleich
der ¨ Uberschußenergie Eexc), werden mit einer Energie bis zu E1;2 = 60 eV durch ein
elektrisches und ein magnetisches Feld im vollen Raumwinkel von 4¼ auf einem großen
ortssensitiven Detektor abgebildet. Das elektrische Feld projiziert die kalten R¨ uckstoß-
ionen auf einen zweiten ortssensitiven Detektor. Aus der Flugzeit und dem Auftreffort
werden der Ladungszustand und der Impuls der Teilchen ermittelt.
Aus den gemessenen Impulsverteilungen kann folgendes n¨ aher untersucht werden:
² Energieaufteilung auf die beiden Elektronen
² Emission der Elektronen in bezug zur Polarisationsachse in Abh¨ angigkeit von ihrer
Energie (Anisotropie-Parameter)
² H¨ auﬁgkeitsverteilung der Zwischenwinkel der Elektronen bei der Absorption von
linear und zirkular polarisiertem Licht
² Verlauf des Zirkularen Dichroismus, der ein Maß f¨ ur die bei der PDI mit
zirkular polarisiertem Licht auftretende Chiralit¨ at ist, gegen den Elektronen-
Zwischenwinkel
² Extraktion der dynamischen Parameter (Quadrate der geraden und der ungeraden
Amplituden und der Relativphase zwischen beiden Amplituden), die die gesamte
kinematische Information der Doppelionisation beinhalten
² Untersuchung der G¨ ultigkeit der Wannier-N¨ aherung bei Eexc = 100 eV² Untersuchung der PDI-Mechanismen in Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung
anhand der Winkelverteilungen der Elektronen bei einer ¨ Uberschußenergie von
Eexc = 450 eV
Ergebnisse
DieEnergieaufteilungaufdiebeidenElektronenerfolgtasymmetrisch.DieseAsymmetrie
ist bei der PDI 450 eV ¨ uber der Doppelionisationsschwelle (79 eV) st¨ arker ausgepr¨ agt als
bei Eexc = 100 eV. Langsame Elektronen werden generell isotrop zur Polarisation emit-
tiert (¯ = 0), w¨ ahrend die 100 eV-Elektronen einen Anisotropie-Parameter von ¯ » = 1,7
und die sehr schnellen 450 eV-Elektronen sogar eine Dipolverteilung (¯ » = 2) bzgl. der
Polarisationsachse aufweisen.
Eine asymmetrische Energieaufteilung zusammen mit einem Anisotropie-Parameter
von ¯ » = 2 f¨ ur die 450 eV-Elektronen zeigt, daß bei der PDI 450 eV ¨ uber der Schwelle ein
Zwei-Stufen-Prozeß vorliegt, in dem das erste Elektron die Energie und den Drehimpuls
des Photons aufnimmt. Das zweite Elektron gelangt dann durch den Shake-off oder den
Two-Step-One-Mechanismus ins Kontinuum.
Sowohl die H¨ auﬁgkeitsverteilung der Zwischenwinkel der Elektronen als auch der
Verlauf der Quadrate der geraden und der ungeraden Amplituden bei der PDI 450 eV
¨ uber der Schwelle zeigen, daß sehr langsame Elektronen (2 eV) haupts¨ achlich durch
den Shake-off-Mechanismus ins Kontinuum gelangen, w¨ ahrend etwas schnellere 30 eV-
Elektronen ihre Energie ¨ uber einen (e,2e)-Stoß (Two-Step-One-Mechanismus) erhalten.
F¨ ur100eV ¨ uberderSchwellezeigtsich,daßderRelativimpulsvektorderbeidenElek-
tronen parallel zum Polarisationsvektor steht. Das bedeutet, daß die PDI von He 100 eV
¨ uber der Schwelle nicht mehr im G¨ ultigkeitsbereich der Wannier-N¨ aherung liegt. Auf-
grund der großen Geschwindigkeitsdifferenzen kann der Aufbruch des korrelierten Elek-
tronenpaares von Helium parallel zum Polarisationsvektor erfolgen.
Der gegen den Zwischenwinkel '12 der Elektronen aufgetragene normierte Zirku-
lare Dichroismus CDn ist bei Eexc = 100 eV wesentlich st¨ arker (Extremum liegt bei
CDn;max » = 0,7) ausgepr¨ agt als bei Eexc = 450 eV (Extremum bei CDn;max » = 0,2). Der
maximale Wert ist f¨ ur alle Energieaufteilungen - außer der symmetrischen - gleich. F¨ ur
beide ¨ Uberschußenergien ﬁndet man eine Abh¨ angigkeit der '12-Position des Extremums
von der Energieaufteilung. Die Extrema entfernen sich mit zunehmender asymmetrischer
Energieaufteilung von '12 = 180±.
Die experimentell gewonnenen Ergebnisse zu den vollst¨ andig differentiellen Wir-
kungsquerschnitten der PDI von He sowohl mit linear als auch mit links und rechts zirku-
lar polarisiertem Licht bei 100 eV und 450 eV ¨ uber der Doppelionisationsschwelle zeigen
insgesamt gute ¨ Ubereinstimmungen mit den Ergebnissen der convergent-close-coupling-
Rechnungen von A. Kheifets und I. Bray.Inhaltsverzeichnis
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Einleitung
Dynamische Prozesse - wie Bewegungs¨ anderungen von K¨ orpern unter dem Einﬂuß
von Kr¨ aften - sind ein elementarer Bestandteil unserer Welt, sowohl makroskopisch als
auch mikroskopisch: Stofﬂiche Ver¨ anderungen in der Chemie resultieren dabei aus der
Dynamik zwischen Elektronen und Ionen. Chemische Prozesse sind wiederum ein essen-
tieller Bestandteil der Biologie. Somit wird deutlich: Ohne dynamische Prozesse w¨ are
Leben nicht m¨ oglich.
Bei diesen dynamischen Prozessen sind in der Regel mehrere Teilchen gleichzeitig
beteiligt. Da f¨ ur ein System mit mehr als zwei K¨ orpern die Bewegungsgleichungen ana-
lytisch nicht mehr gel¨ ost werden k¨ onnen, m¨ ussen hierf¨ ur geeignete N¨ aherungen gefun-
den werden. Wie genau diese N¨ aherungen die Realit¨ at beschreiben, zeigt ein Vergleich
theoretischer Rechnungen mit den Ergebnissen des jeweiligen (in den Randbedingungen
vergleichbaren) Experiments.
Um die Dynamik von Teilchen, die in einem quantenmechanischen System ¡ wie
z.B. dem Helium-Atom ¡ gebunden sind, studieren zu k¨ onnen, muß das System ”gest¨ ort“
werden; ein geladenes Teilchen oder ein Photon kann eine solche St¨ orung und damit einen
dynamischen Prozeß, den Aufbruch des quantenmechanischen Systems hervorrufen.
Um die dynamischen Vorg¨ ange, die durch die St¨ orung hervorgerufen werden, unter-
suchen zu k¨ onnen, m¨ ussen die kinematisch vollst¨ andigen Informationen des Endzustan-
des, also die Impulskomponenten aller Teilchen bekannt sein. Die Ausrichtung des Spins
der Teilchen wird in der Regel nicht gemessen. Die gemessenen Impulskomponenten sind
die Observablen bei dem betrachteten dynamischen Prozeß1.
Die Theorie versucht, die H¨ auﬁgkeitsverteilung dieser Impulse zu berechnen. Dabei
dienen die Ergebnisse eines Experiments nicht nur zum Vergleich und zur ¨ Uberpr¨ ufung
der Qualit¨ at und Anwendbarkeit der theoretischen Berechnungen. Man m¨ ochte generell
1Damit keine Missverst¨ andnisse auftreten, muß der Begriff ”Dynamik“, so wie er in dieser Arbeit und in
vielen Ver¨ offentlichungen zu ﬁnden ist, n¨ aher erl¨ autert werden: ”Untersuchung der Dynamik“ heißt nicht,
daß die Impulskomponenten zeitaufgel¨ ost gemessen werden. Indem aber die kinematische Information des
Endzustands bekannt ist, ergibt sich die M¨ oglichkeit, Aussagen ¨ uber die ”dynamischen“ Prozesse zu ge-
winnen.
12 KAPITEL 1. EINLEITUNG
mehr ¨ uber die dynamischen Prozesse herausﬁnden. Warum beobachtet man gerade diese
Verteilung der Impulse? Welche Prozesse laufen nach der St¨ orung des Systems ab, die
dann die jeweilige H¨ auﬁgkeitsverteilung der Observablen zur Folge haben?
Die Photodoppelionisation von Helium als elementarer Drei-K¨ orper-Prozeß zur
Untersuchung der Elektronen-Dynamik
Die Photodoppelionisation von Helium2 wird als elementarer Drei-Teilchen-Prozeß be-
sonders h¨ auﬁg untersucht. Nach Absorption eines Photons mit einer Energie3 von minde-
stens 79 eV beﬁnden sich alle drei geladenen Teilchen (zwei Elektronen und der doppelt
geladene Heliumkern) im Kontinuum:
° + He ¡! He
2+ + e1 + e2
Innerhalb der Dipoln¨ aherung4, in der der lineare Impuls des Photons vernachl¨ assigt
werden darf, ¨ ubertr¨ agt das Photon Energie, Drehimpuls und negative Parit¨ at auf das
Helium-Atom. Ein Teil der Photon-Energie muß f¨ ur die Austrittsarbeit der beiden
Elektronen aufgebracht werden, die zusammen mit 79 eV gebunden sind. Die Summe
aller Energien der Teilchen berechnet sich zu: Ekin = E°¡ 79 eV = Eexc, wobei Eexc
¨ Uberschußenergie genannt wird. Aufgrund der 7300 mal gr¨ oßeren Masse des Helium-
kerns gegen¨ uber einem Elektron ist die kinetische Energie des Kerns vernachl¨ assigbar.
Die ¨ Uberschußenergie teilt sich auf die beiden Elektronen auf. Die Darstellung der





Bei den im Experiment gew¨ ahlten Photon-Energien ist der Photon-Impuls5 gegen¨ uber den
typischen Elektronen-Impulsen zu vernachl¨ assigen. Damit ergibt sich die Impuls-Bilanz
zu: ~ p1+~ p2+~ pHe2+ = 0, wobei ~ p1 und ~ p2 die Impulse der beiden Elektronen und ~ pHe2+ der
Impuls des doppelt geladenen Heliumions ist. Eine vollst¨ andige Betrachtung der Impulse
inklusive des Photon-Impulses ﬁndet sich in [2].
2Eine ¨ Ubersicht ¨ uber die Photodoppelionisation von Helium gibt [1].
3Die Energie des Photons muß mindestens so groß wie die Bindungsenergie der beiden Elektronen im
Helium sein. Da die beiden Elektronen zusammen mit 79 eV gebunden sind, muß die Energie des Photons
E° ¸ 79 eV sein, damit eine Doppelionisation eintreten kann.
4Die Dipoln¨ aherung ist dann eine gute Beschreibung, wenn die Wellenl¨ ange des Lichtes groß gegen¨ uber
dem Durchmesser des Atoms ist.
5Der Photon-Impuls betr¨ agt f¨ ur die Photon-Energie E° = 179 eV p° = 0,048 a.u., der klein gegen¨ uber
den typischen Elektronen-Impulsen von p = 0,86 a.u. ist. Ein Elektronen-Impuls von p = 0,86 a.u. ent-
spricht einer Energie von 10 eV. ”a.u.“ ist die Abk¨ urzung f¨ ur atomare Einheiten. Mehr dazu im letzten
Abschnitt dieses Kapitels und im Anhang A.3
DieEigenschafteneinesHeliumatomsimGrundzustandsind:DrehimpulsL =0,anti-
parallele Ausrichtung der Spins beider Elektronen und gerade Parit¨ at. Man sagt, der An-
fangszustand besitzt 1S0-Symmetrie6. Durch die Absorption eines Photons, das den Dreh-
impuls L =1 und negative Parit¨ at mitbringt, ist der Endzustand durch die 1P1-Symmetrie
gegeben. Das System hat nun einen Gesamtdrehimpuls von L = 1 und negative Parit¨ at.
Aufgrund obiger Eigenschaften ist die Photodoppelionisation von Helium ein ver-
gleichsweise einfacher Prozeß. Daher ist sie besonders gut f¨ ur die Untersuchung der fol-
genden Fragen geeignet:
1. Wie wird die ¨ Uberschußenergie Eexc auf die beiden Elektronen aufgeteilt?
² Wird die Energie ¨ uberwiegend gleich aufgeteilt?
² Oder ﬁndet man h¨ auﬁg jeweils ein sehr schnelles und ein dementsprechend
besonders langsames Elektron?
2. Wie verh¨ alt sich der Summenimpuls ~ p+ = ~ p1 + ~ p2 und der Relativimpuls
~ p¡ = (~ p1 ¡ ~ p2)=2 zum Polarisationsvektor?
3. Wie wird der Drehimpuls L = 1 des Photons auf die Teilchen aufgeteilt?
² Absorbiert ein Elektron den gesamten Drehimpuls L = 1 des Photons?
² Wie ist die H¨ auﬁgkeitsverteilung der Emissionswinkel der Elektronen
bez¨ uglich des Polarisationsvektors in Abh¨ angigkeit von der Energie des Elek-
trons?
4. Welche H¨ auﬁgkeitsverteilung weist der Zwischenwinkel beider Elektronen in
Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung und der Polarisation des Lichtes auf?
5. Was l¨ aßt sich ¨ uber den qualitativen Ablauf der Photodoppelionisation aussagen?
Durch welchen Prozeß, bzw. durch welche Prozesse gelangen beide Elektronen ins
Kontinuum?
² Welche theoretischen ¨ Uberlegungen bzgl. eines oder mehrerer Mechanismen
der Doppelionisation sind in der Literatur bekannt?
² Gibt es eine M¨ oglichkeit, die verschiedenen Mechanismen anhand der Obser-
vablen voneinander zu unterscheiden?
Um den Doppelionisationsprozeß zu untersuchen und damit die obigen Fragestellun-
gen beantworten zu k¨ onnen, braucht man die kinematisch vollst¨ andige Information des
Endzustandes. Der Endzustand des Prozesses ist erreicht, wenn alle drei Teilchen sich
6Diese Notation dr¨ uckt aus, daß die Gesamtspinquantenzahl, der Bahndrehimpuls und der Gesamtdreh-
impuls des Anfangszustandes Null sind.4 KAPITEL 1. EINLEITUNG
soweit voneinander entfernt haben, daß die Kr¨ afte aufeinander vernachl¨ assigbar sind und
jedes der drei Teilchen sich mit konstantem Impuls geradlinig-gleichf¨ ormig bewegt.
Dieser Endzustand ist durch die Impulsvektoren der drei Teilchen - also insgesamt
durch neun Impulskomponenten - im Kontinuum gegeben. Von diesen neun Impuls-
komponenten sind allerdings aufgrund von Energie- und Impulserhaltung nur f¨ unf von-
einander linear unabh¨ angig.
F¨ ur die Bestimmung des Endzustandes m¨ ussen diese f¨ unf Impulskomponenten, muß
also der f¨ unffach differentielle Wirkungsquerschnitt (5DCS) gemessen werden; dieser
gibt die Wahrscheinlichkeit an, daß zwei Elektronen mit den Energien E1 und E2 (mit
E1 + E2 = E°¡ 79 eV = Eexc = konstant) in zwei Raumwinkelelementen dΩ1 und dΩ2












Innerhalb der Dipoln¨ aherung ist die Polarisationsachse eine Symmetrieachse, so daß sich
der f¨ unffachdifferentielle Wirkungsquerschnitt dann zu einem vierfachdifferentiellen





Durch Integration ¨ uber eine oder mehrere Variablen lassen sich dann unter anderem Aus-
sagen zur Energieaufteilung, zur H¨ auﬁgkeitsverteilung der Emissionswinkel bzgl. der
Polarisationsachse in Abh¨ angigkeit der Energie eines Elektrons oder zur H¨ auﬁgkeitsver-
teilung der Zwischenwinkel zwischen beiden Elektronen machen.
Meßmethode
Der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt l¨ aßt sich mittels der COLd Target Re-
coilIonMomentumSpectroscopy(COLTRIMS)-Methodemessen[3,4,5,6].DieseMeß-
methodezeichnetsichdadurchaus,daßdieImpulskomponentenallergeladenenTeilchen,
die eine gewisse Maximalenergie nicht ¨ uberschreiten, unabh¨ angig von ihrer Emissions-
richtung im vollen Raumwinkel von 4¼ koinzident gemessen werden k¨ onnen.
Bei dieser Methode wird der Photonen-Strahl in einem ¨ Uberschall-Heliumjet fokus-
siert. Elektronen werden bis zu einer gewissen Maximalenergie durch ein elektrisches
und ein magnetisches Feld im vollen Raumwinkel von 4¼ auf einem großen ortssensi-
tivenMicro-Channel-Plate-Delay-Line-Detektorabgebildet.DieseMaximalenergieh¨ angt5
von der St¨ arke des magnetischen Feldes, von der Geometrie des Spektrometers und von
der Gr¨ oße des ortssensitiven Detektors ab. Das elektrische Feld projiziert die R¨ uckstoß-
ionen auf einen zweiten ortssensitiven Detektor. Aus der Flugzeit und dem Auftreffort
l¨ aßt sich der Ladungszustand und der Impuls der Teilchen ermitteln. Aus den einzelnen
dreidimensionalen Impulsvektoren ergeben sich die ben¨ otigten Energien und die Polar-
und Azimutalwinkel der Teilchen, um die Winkelverteilung der beiden Elektronen zu
untersuchen.
Da bei dieser Meßmethode so gut wie keine Einschr¨ ankungen bzgl. der Energieauf-
teilung und der Emissionswinkel der Elektronen zur Polarisationsachse bestehen, ist die-
se Methode besonders geeignet, die Photodoppelionisation von Helium auf die gestellten
Fragen hin zu untersuchen.
Da zum Zeitpunkt dieser Messung Ergebnisse zu koinzident gemessenen
Photodoppelionisations-Experimenten mit einer Photonenergie bis zu E° = 139 eV vor-
handen waren, galt es vor allem, die Photodoppelionisation bei h¨ oheren Photon-Energien
zu untersuchen. Theoretische ¨ Uberlegungen [7, 8] geben Hinweis darauf, daß es erst bei
hohen Photon-Energien m¨ oglich sein wird, die Mechanismen der Doppelionisation zu
untersuchen.
Bei der Messung wurden zwei Photon-Energien: E° = 179 eV und 529 eV, und drei
verschiedene Polarisationszust¨ ande gew¨ ahlt: linear polarisiert sowie links und rechts zir-
kular polarisiert.
Neben den Fragen 1 bis 4 untersucht diese Arbeit speziell Fragestellung 5, inwieweit
man etwas ¨ uber die Mechanismen der Doppelionisation aussagen kann.
Gliederung
Die Arbeit ist wie folgt gegliedert:
In Kapitel 2 wird ein ¨ Uberblick ¨ uber den Stand der Forschung gegeben; und es werden
die theoretischen Grundlagen erl¨ autert, die zum Verst¨ andnis und zur Interpretation der
experimentellen Daten n¨ otig sind.
In Kapitel 3 wird das Meßprinzip erl¨ autert und der spezielle Aufbau der Experi-
mentierkammer vorgestellt. Neben der Erzeugung von Synchrotronstrahlung und der
Beschreibung der einzelnen Komponenten des Strahlrohres 4.0.2 der Advanced Light
Source, an dem dieses Experiment durchgef¨ uhrt wurde, wird auf die Targetpr¨ aparation
und das Spektrometer mit den ortssensitiven Detektoren eingegangen.
In Kapitel 4 wird die Datenanalyse erl¨ autert. Dabei wird zun¨ achst beschrieben, warum
man als Kalibrationsmessung die Photoeinfachionisation bei verschiedenen Photon-
Energien verwendet. Es werden M¨ oglichkeiten vorgestellt, die Kalibration auf ihre G¨ ute
zu ¨ uberpr¨ ufen. Nachdem die Kalibrationen abgeschlossen und f¨ ur jedes einzelne Er-
eignis die Impulse der drei Teilchen bekannt sind, wird auf die Normierung der Da-
ten eingegangen. Eine Normierung ist sinnvoll, damit man die gewonnenen Daten mit
theoretischen Rechnungen und anderen experimentellen Daten vergleichen kann. Im6 KAPITEL 1. EINLEITUNG
letzten Unterkapitel wird eine Methode vorgestellt, wie man aus einem vollst¨ andigen
COLTRIMS-Datensatz die gerade und ungerade Amplitude und deren Relativphase ex-
trahieren kann. Diese Amplituden und deren Relativphase enthalten die gesamte kinema-
tische Information der Photodoppelionisation.
In Kapitel 5 und 6 werden schließlich die Ergebnisse der Messungen bei 100 eV und
450 eV ¨ uber der Schwelle7 und deren Interpretation geschildert. Kapitel 7 gibt eine Zu-
sammenfassung der Ergebnisse und einen Ausblick.
F¨ ur die Beschreibung von atomaren Prozessen werden h¨ auﬁg die Energien und die
Impulse in ”atomaren Einheiten“ angegeben, abgek¨ urzt mit a.u. (= atomic unit). Diesen
EinheitenliegtdasWasserstoff-AtomalsMaßeinheitzugrunde.DieImpulsedereinzelnen
Teilchen sind ein Vielfaches des Impulses eines Elektrons, das auf der Bohr’schen Bahn
ein Proton umkreist. Im Anhang A sind die Umrechnungsfaktorenvon SI-Einheiten in ato-
mare Einheiten aufgef¨ uhrt, in Anhang B ist ein Verzeichnis der verschiedenen Abk¨ urzun-
gen und deren Bedeutung zu ﬁnden.
7Mit ”Schwelle“ ist in der gesamten Arbeit immer die Doppelionisationsschwelle gemeint.Kapitel 2
Grundlagen und Stand der Forschung
Im Folgenden werden die theoretischen Grundlagen dargelegt, die f¨ ur die Interpretation
der experimentellen Daten ben¨ otigt werden. Nach einer kurzen Einf¨ uhrung in die
Grundkenntnisse der Einfachionisation wird die Photodoppelionisation von Helium be-
schrieben. Dabei wird zun¨ achst auf die Wirkungsweise der beiden Doppelionisations-
mechanismen ”Shake-off“ und ”Two-Step-One“ eingegangen. Es werden die Voraussagen
und die ihnen zugrundeliegenden ¨ Uberlegungen ¨ uber die Dominanz der beiden Mecha-
nismen in Abh¨ angigkeit von der Photon-Energie und der Energieaufteilung dargelegt, um
sie sp¨ ater mit den Ergebnissen der durchgef¨ uhrten Experimente vergleichen zu k¨ onnen
(Kapitel 6).
Des weiteren wird auf die Besonderheiten der Photodoppelionisation von Helium mit
zirkular polarisiertem Licht gegen¨ uber derjenigen mit linear polarisiertem Licht hinge-
wiesen. Die Bedeutung des ”Zirkularen Dichroismus“, der ein Maß f¨ ur die bei der Photo-
doppelionisation mit zirkular polarisiertem Licht auftretende Chiralit¨ at im Endzustand ist,
wird erl¨ autert, um diesen dann f¨ ur eine Energie von 100 eV und 450 eV f¨ ur verschiedene
Energieaufteilungen in Kapitel 5.5 und 6.4 zu pr¨ asentieren.
Es wird die Parametrisierung von Huetz et al. [9] und Malegat et al. [10] vorgestellt,
die erlaubt, den dynamischen Teil des Drei-K¨ orper-Aufbruchs vom geometrischen Teil
entkoppelt zu betrachten. Diese Parametrisierung macht es m¨ oglich, die dynamischen
Aspekte der durchgef¨ uhrten Photodoppelionisation im Detail zu untersuchen.
Zuletzt werden die Rechenmethoden 3-Coulomb-Wave (3C) und convergent-close-
coupling (CCC) vorgestellt, mit deren Ergebnissen die experimentellen Daten verglichen
werden.
2.1 Photoeinfachionisation
F¨ ur die Einfachionisation von Helium wird ein Photon mit einer Energie von
E° ¸ 24,6 eV ben¨ otigt. Dabei absorbiert das Atom die Energie und den Drehimpuls
des Photons; die kinetische Energie des Elektrons im Kontinuum berechnet sich zu
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Abbildung 2.1: Verh¨ altnis der Doppel- zur Einfachionisation: R = ¾++/¾+ von Helium durch Photoab-
sorption in %, aus [3]. Das Verh¨ altnis R° steigt ab der Schwelle (bei 79 eV) bis zu einem Maximum bei
etwa 200 eV in etwa linear an und f¨ allt dann langsam auf ein Verh¨ altnis von R = 1,67% f¨ ur E°!1 [12]
ab.
Ekin = E° ¡ EAnr¡ 24,6 eV (mit EAnr = Anregungsenergie des zweiten Elektrons),
wobei die Energie des R¨ uckstoßions aufgrund seiner etwa 7300 mal h¨ oheren Masse ver-
nachl¨ assigt werden darf. Innerhalb der Dipoln¨ aherung, bei der der lineare Impuls des Pho-
tons vernachl¨ assigt werden kann, ist der Impulsvektor des einfach geladenen Heliumions
vom Betrage nach genau so groß wie der des Elektrons, zeigt aber in entgegengesetzte
Richtung.
DerabsoluteWirkungsquerschnitt¾+ f¨ urPhoton-Energien,diewesentlichgr¨ oßersind
als das Ionisationspotential, ist nach [11] gegeben durch: ¾+ / E¡7=2
° .
2.2 Photodoppelionisation
Ist die Energie des Photons gr¨ oßer als 79 eV, so kann neben der Einfach- auch die Doppel-
ionisation auftreten, wobei die Wahrscheinlichkeit f¨ ur eine Doppelionisation nur bis zu
R° = ¾++/¾+ = 3,7% der Einfachionisation betr¨ agt. Abbildung 2.1 zeigt das Verh¨ alt-
nis R° der Photodoppel- zur Photoeinfachionisation bis zu einer Photon-Energie von
E° = 104 eV. Direkt an der Doppelionisationsschwelle steigt das Verh¨ altnis R° in etwa
linear an, erreicht bei etwa 200 eV ein Maximum von 3,7% und f¨ allt mit noch h¨ oheren2.2. PHOTODOPPELIONISATION 9
Abbildung 2.2: Feynman-Diagramme zur Veranschaulichung der Mechanismen der Photodoppelionisation
von Helium; links: Two-Step-One (TS1), rechts: Shake-off (SO), aus [12]. Die Zeitachse l¨ auft von unten
nach oben. Die Schlangenlinie symbolisiert die Wechselwirkung eines Elektrons mit einem Photon. Die
gestrichelte Linie stellt die Wechselwirkung der beiden Elektronen untereinander dar. i1 und i2 bezeichnen
die Anfangszust¨ ande von Elektron 1 und Elektron 2, f1 und f2 sind die jeweiligen Endzust¨ ande. Beim TS1
ﬁndet die Elektron-Elektron-Wechselwirkung, die eine Coulomb-Wechselwirkung ist, nach der Photon-
Absorption statt. Beim SO ergibt sich die Doppelionisation aus der Anfangszustandskorrelation der beiden
Elektronen. Der Shake-off ist dabei als Verschr¨ ankung der beiden Elektronen zu verstehen.
Photon-Energien wieder ab.
Spielberger et al. [12] haben gezeigt, daß das Verh¨ altnis R° bei hohen Photon-
Energien einen konstanten Wert R° = 1,67% anstrebt; die Ergebnisse von verschiedenen
Experimenten [12, 13, 14, 15, 16] und die der theoretischen Rechnungen [7, 17, 18, 19]
stimmen heute gut ¨ uberein. Aus dem konstanten Verh¨ altnis R° = ¾++/¾+ = 1,67%
folgt, daß der totale Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation f¨ ur E° ! 1 durch
¾++ / E¡7=2
° gegeben ist. F¨ ur das Verst¨ andnis dieser Vorg¨ ange muß zun¨ achst gekl¨ art
werden, durch welche Prozesse die beiden Elektronen nach Absorption eines einzelnen
Photons ins Kontinuum gelangen k¨ onnen.
2.2.1 Mechanismen der Doppelionisation
Da der Photon-Operator, der die Photoionisation vermittelt, ein Einteilchen-Operator ist,
erfordert die Doppelionisation eine Korrelation der Elektronen untereinander. Dabei spielt
sowohl die Korrelation im Anfangs- als auch im Endzustand eine Rolle. Es gibt im
wesentlichen zwei Mechanismen1, die die Doppelionisation innerhalb der Dipoln¨ ahe-
rung bewirken: der Two-Step-One und der Shake-off-Mechanismus, wobei der Begriff
1In der Literatur wird von einigen wenigen Autoren der ”ground state correlation“(GSC)-Mechanismus
als dritter Mechanismus zu den m¨ oglichen Doppelionisationsmechanismen, die innerhalb der Dipoln¨ ahe-
rung wirken, genannt. Der GSC ist aber im wesentlichen mit dem ”Shake-off“ identisch. Eine ausf¨ uhrliche
Betrachtung zu GSC gibt [12].10 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
”Mechanismus“ hier ein intuitives Modell bezeichnet. Diese beiden Mechanismen d¨ urfen
in der Regel nicht separiert voneinander betrachtet werden, da die ¨ Ubergangsamplituden
zu den Mechanismen miteinander interferieren k¨ onnen. Die einzelnen Mechanismen sind
jeweils nur in einigen wenigen F¨ allen direkt zug¨ anglich, und zwar dann, wenn nur einer
der beiden Mechanismen bestimmte Regionen des Phasenraums im Endzustand besetzt.
In diesen F¨ allen sind dann die Interferenzen vernachl¨ assigbar.
Die Mechanismen, die letztendlich nur ein anschauliches Bild der Anfangs- und der
Endzustandskorrelation der Elektronen geben und nur in bestimmten F¨ allen separiert wer-
den k¨ onnen, sind jedoch ein gutes Hilfsmittel, da sie zum einen schon vorhandene (°,2e)-
Ergebnisse2 anschaulich erkl¨ aren, zum anderen Vorhersagen zulassen. Diese Vorhersagen
k¨ onnen durch die Ergebnisse des durchgef¨ uhrten (°,2e)-Experimentes bei 450 eV ¨ uber
der Schwelle ¨ uberpr¨ uft werden.
Im folgenden werden die beiden Mechanismen ”Shake-off“ und ”Two-Step-One“ [20,
21, 22, 7, 23, 24, 25] beschrieben:
² Der Two-Step-One-Mechanismus:
Bei der Endzustandskorrelation wird das Photon von einem der beiden Elektronen
absorbiert. Das Elektron geht in einen angeregten oder in den Kontinuumszustand
¨ uber und wechselwirkt ¨ uber die Coulomb-Kraft mit dem zweiten Elektron. Es
kommt zu einem (e,2e)-Stoß, wobei das zweite Elektron vom ersten - anschau-
lich gesprochen - aus dem Atompotential ”gekickt“ wird. Dieser Prozeß wird in der
Literatur manchmal ”knock-out“, in den meisten F¨ allen Two-Step-One (TS1) ge-
nannt, da es sich um einen Zwei-Stufen-Prozeß handelt, wobei in der ersten Stufe
das Photon einmal mit einem der beiden Elektronen wechselwirkt3; in der zweiten
Stufe kickt dann das Elektron, welches das Photon absorbiert hat, das zweite Elek-
tron heraus (knock-out). Abbildung 2.2, links, zeigt zur Verdeutlichung den TS1 als
Feynman-Diagramm.
² Der Shake-off-Mechanismus:
Dieser Mechanismus, der auf der Korrelation im Anfangszustand beruht, l¨ auft
folgendermaßen ab: Auch hier wird das Photon von einem Elektron absorbiert,
und es ﬁndet im ersten Schritt eine Einfachionisation statt. Die Eigenzust¨ ande im
nicht mehr abgeschirmten Potential des Heliumkerns sind anders als im effektiven
Ein-Elektronen-Zustand. Wird nun durch die Photo-Absorption ein freies Elektron
erzeugt, das das System ”Atom“ gegen¨ uber typischen Relaxationszeiten schnell
verl¨ aßt, so kann sich das verbleibende Elektron nicht auf den neuen Zustand einstel-
len und beﬁndet sich mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit im Kontinuum. Diesen
2Die Bezeichnung (°,2e) stammt aus der Kernphysik und bezeichnet prinzipiell eine Photodoppel-
ionisation.
3Handelt es sich beim Projektil nicht um ein Photon, sondern um ein geladenes Teilchen, so kann neben
dem Two-Step-One (TS1) noch der Two-Step-Two (TS2) auftreten: hier wechselwirkt dann das Projektil
nacheinander mit beiden Elektronen.2.2. PHOTODOPPELIONISATION 11
Prozeß nennt man Shake-off, da das verbleibende Elektron quasi vom Kern ”ab-
gesch¨ uttelt“ wird. In diesem anschaulichen Bild muß die Ionisation schnell ab-
laufen, um das ”Absch¨ utteln“ zu erm¨ oglichen. Abbildung 2.2, rechts, zeigt den
Shake-off als Feynman-Diagramm.
Dieses intuitive Bild vom Shake-off-Mechanismus hat bei verschiedenen theore-
tischen Modellen allerdings unterschiedliche Bedeutung: ˚ Aberg [26] unterbindet
nach Absorption des Photons jegliche Wechselwirkung der Elektronen, die Shake-









Hierbei ist Ψ(r1;r2:::rN) die exakte Wellenfunktion des Anfangszustandes und
Φ¤
f(r2;r3:::rN) kann durch ei(q¡p1)¢r1Φ¤
i(r2;r3:::rN) approximiert werden, wobei
das schnelle Elektron den Impuls p1 besitzt.
Im Gegensatz dazu betrachtet A. Kheifets [7] neben der Anfangszustands-
korrelation zus¨ atzlich eine Wechselwirkung der beiden Elektronen im Endzustand,
solange diese nicht die Quantenzahl vom zweiten Elektron ¨ andert. Eine ¨ Ubersicht
der verschiedenen Deﬁnitionen des Shake-off gibt [28].
Neben diesen beiden Mechanismen soll es nach Amusia und Drukarev [29]
einen dritten Mechanismus geben, der allerdings erst bei sehr hohen Photon-Energien
(E° > 4 keV), bei denen die Dipol-N¨ aherung nicht mehr g¨ ultig ist, relevant sein sollte4.
Dieser Mechanismus wird von Pratt et al. [30, 31] ”equal energy sharing mechanism“
genannt, da bei diesem Mechanismus die ¨ Uberschußenergie auf die beiden Elektronen
gleichverteilt sein sollte.
Da die Absorption eines Photons durch ein freies Elektron nicht m¨ oglich ist5, muß f¨ ur
eine Photoabsorption ein weiteres Teilchen anwesend sein, damit Energie- und Impuls-
bilanz erf¨ ullt sind. Dieses Teilchen ist bei dem Shake-off der Helium-Kern: Das Photon
koppelt dabei an ein Elektron an, das sich sehr nah am Kern beﬁndet, so daß Impulsaus-
tausch zwischen dem Elektron und dem Kern erfolgen kann. Der Shake-off sollte dem-
nach sensitiv auf die Anfangszustandskorrelation sein, bei der sich ein Elektron dicht am
Kern aufh¨ alt.
Bei dem equal-energy-sharing-mechanism, der - wie der Shake-off - auf der Anfangs-
zustandskorrelation basiert, sollte der Theorie [30, 31] entsprechend das Photon an ein
Elektron ankoppeln, das sich nicht unmittelbar am Kern beﬁndet. Das zweite Elektron
stellt die Energie- und Impulsbilanz richtig. Damit sollte dieser Mechanismus sensitiv
4Da in der vorliegenden Arbeit die Photodoppelionisation bei den beiden Photon-Energien E° = 179 eV
und 529 eV untersucht wird, sind nur die beiden Mechanismen Shake-off und Two-Step-One von Relevanz.
Die Wirkungsweise dieses dritten Mechanismus, der von vielen ”equal energy sharing mechanism“ genannt
wird, wird zur Vollst¨ andigkeit im folgenden n¨ aher erl¨ autert.
5Der Betrag des Elektronenimpulses w¨ urde bei der Absorption eines Photons durch ein freies Elektron
wesentlich gr¨ oßer sein als der des Photons.12 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.3: Anteil des Shake-offs am Verh¨ altnis R° der Doppel- zur Einfachionisation von Helium
in Abh¨ angigkeit von der Energie ¨ uber der Schwelle; convergent-close-coupling (CCC)-Rechnung von
Kheifets [7]. Unter der Voraussetzung, daß die Interferenz zwischen beiden Mechanismen vernachl¨ assigbar
ist, stellt die Differenz zwischen der ”vollen“ CCC-Rechnung und der Shake-off-only Rechnung (hellgrau
markierte Fl¨ ache) den Anteil des Two-Step-One (dunkelgrau markierte Fl¨ ache) an der gesamten Doppel-
ionisation dar.
f¨ ur die Anfangszustandskorrelation sein, bei der sich das Elektron, das das Photon absor-
biert, nicht unmittelbar in der N¨ ahe des Kerns aufh¨ alt. Weitere Informationen zu diesem
Mechanismus enth¨ alt die Literatur [29, 32].
Die Abh¨ angigkeit der beiden Mechanismen Shake-off und TS1 von der Photon-
Energie
Die bildliche Deutung von TS1 und Shake-off erlaubt qualitative Voraussagen ¨ uber das
Wechselspiel der beiden Mechanismen in Abh¨ angigkeit von der absorbierten Photon-
Energie: bei niedrigen Energien dominiert der TS1, da f¨ ur eine Wechselwirkung zwischen
beiden Elektronen eine gewisse Zeit ben¨ otigt wird, die nur dann gegeben ist, wenn das
erste Elektron eine nicht allzu große Geschwindigkeit inne hat und, damit verbunden,
eine nicht allzu große Photon-Energie absorbiert hat. Diese Voraussage wird dadurch
gest¨ utzt, daß nahe an der Schwelle der Anstieg des Wirkungsquerschnitts der Photo-
doppelionisation mit dem Anstieg des Wirkungsquerschnittes der Einfachionisation von
Helium durch Elektronenstoß identisch ist [24]. Im Gegensatz dazu ﬁndet der Shake-off
bei hohen Energien statt, da hier das erste Elektron das Atom schnell genug verlassen
muß, so daß eine schnelle ¨ Anderung der effektiven Kernladung erfolgt.
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konnte, wurde das Verh¨ altnis R° der Doppel- zur Einfachionisation bestimmt6. Da im
Bereich hoher Photon-Energie (E° ! 1) der TS1 verschwindet und nur noch der Shake-
off-Mechanismus wirkt, konnte man durch die experimentelle Bestimmung des Verh¨ alt-
nisses R° = 1,67% [12] Informationen ¨ uber die Anfangszustandskorrelation und damit
¨ uber die Korrelationseffekte des gebundenen Atoms erhalten.
Die Bestimmung dieses Verh¨ altnisses R° ist jedoch bei hohen Energien gr¨ oßer als
6 keV schwierig, da zu der Photoabsorption noch die Compton-Streuung als weite-
re Reaktion dazukommt. Durch die Messung des dreidimensionalen Impulsvektors des
Heliumions ist es allerdings m¨ oglich, die Photoabsorption von der Photon-Streuung zu
unterscheiden: Da die Compton-Streuung eine bin¨ are Streuung des Photons an einem
Elektron ist, bei der die Energie- und Impulserhaltung nicht verletzt ist, wird kein Impuls
auf das Ion ¨ ubertragen. Der Kern ist quasi ”Zuschauer“ bei dieser Reaktion. Nach erfolg-
ter Einfach- oder Doppelionisation tr¨ agt das Ion nur einen geringen Impuls. Im Gegen-
satz dazu ﬁndet man beim Shake-off einen großen Ion-Impuls. Durch die Messung des
Ion-Impulses ist es m¨ oglich, die Ionisation durch Absorption von derjenigen, die durch
Compton-Streuung ausgel¨ ost wurde, zu unterscheiden.
Wie man das Verh¨ altnis R° der Doppel- zur Einfachionisation von Helium durch
Photoabsorption bestimmen kann, so l¨ aßt sich das Verh¨ altnis RC der Doppel- zur Einfach-
ionisation von Helium durch Compton-Absorption bestimmen. Dieses Verh¨ altnis wur-
de f¨ ur E° ! 1 zu RC = 0,84% bestimmt [3]. Dieser Wert liegt niedriger als der der
Photo-Absorption. Der Unterschied zwischen R° und RC liegt daran, daß bei der Photo-
absorption die Photonen nur an die Elektronen ankoppeln, die sich nahe am Kern auf-
halten7; bei der Compton-Streuung k¨ onnen die Photonen an alle Elektronen ankoppeln.
Mehr Informationen zur Compton-Streuung und dem Verh¨ altnis von RC ﬁndet sich in der
Literatur [12, 16, 33, 34].
Da man der Photodoppelionisation nur in Grenzf¨ allen einen ganz bestimmten Mecha-
nismus zuordnen kann (nahe an der Schwelle dominiert der TS1, bei sehr hohen Photon-
Energien der Shake-off), ist plausibel, daß bei mittleren Energien das Wechselspiel beider
Mechanismen f¨ ur die Photodoppelionisation verantwortlich sein muß. Kheifets hat die
Anteile vom TS1 und Shake-off an der Gesamtdoppelionisation in Abh¨ angigkeit von der
Energie ¨ uber der Schwelle berechnet [7]. In Abbildung 2.3, die das Resultat dieser Rech-
nung zeigt, ist die volle CCC-Rechnung bzgl. des Verh¨ altnisses der Doppel- zur Einfach-
ionisation ¾++/¾+ zu sehen; die hellgrau unterlegte Fl¨ ache zeigt den Anteil des Shake-
offs an der Gesamtrechnung. Unter der Annahme, daß keinerlei Interferenz herrscht, l¨ aßt
sich nun der Anteil des Two-Step-One darstellen, der in der Abbildung dunkelgrau mar-
kiert ist.
6Dazu wurde der Ladungszustand des R¨ uckstoßions ermittelt, der Auskunft dar¨ uber gibt, ob es sich bei
der Reaktion um eine Einfach- oder eine Doppelionisation gehandelt hat.
7Dieses Argument trifft nicht auf den equal-energy-sharing-mechanism zu, da bei diesem Mechanis-
mus der Impulsaustausch zwischen den beiden Elektronen erfolgt und somit der Impuls des Heliumkerns
vernachl¨ assigbar sein sollte.14 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.4: Einfachdifferentieller Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation von Helium als
Funktion der Energieaufteilung f¨ ur verschiedene Photon-Energien;
links: Rechnung von Proulx [36], rechts: Rechnung von Hino [35]. Die Rechnungen sind aufeinander nor-
miert.
Die convergent-close-coupling-Rechnung8 von Kheifets in Abbildung 2.3 ist f¨ ur alle
drei Formen9 (L¨ angen-, Geschwindigkeits- und Beschleunigungsform) gleich. In der Re-
gel gibt es jedoch Abweichungen, wie sie z. B. in der Many-Body-Perturbation-Theory-
Rechnung von Hino et al. [35] zu sehen sind. Die Gr¨ oße der ¨ Ubergangsamplituden in
Abh¨ angigkeit von der Photon-Energie unterscheidet sich in wesentlichen Punkten f¨ ur
den Shake-off und den Two-Step-One-Mechanismus innerhalb der drei Formen. Je nach
Darstellung treten konstruktive und destruktive Interferenzen zwischen den ¨ Ubergangs-
amplituden auf.
Dominanz von Shake-off und TS1 in Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung
Die jeweilige Dominanz der beiden Mechanismen h¨ angt aber nicht allein von der Photon-
Energie ab, sondern auch von der Aufteilung der Energie auf die beiden Elektronen. Der
Shake-off produziert entsprechend der obigen Vorstellung vorwiegend langsame10 Elek-
tronen, w¨ ahrend ein (e,2e)-Stoß einen Energieaustausch zwischen den beiden Elektronen
erm¨ oglicht. Da der Anteil des Shake-offs mit h¨ oherer Photon-Energie zunimmt, liegt die
Voraussage nahe, daß bei hohen Photon-Energien der Anteil der sehr langsamen Elek-
tronen h¨ oher ist und bei hohen Photon-Energien eine asymmetrische Energieaufteilung
vorliegt: Die Wahrscheinlichkeit f¨ ur das gemeinsame Auftreten eines sehr langsamen
und eines sehr schnellen Elektrons ist gr¨ oßer als diejenige f¨ ur zwei Elektronen mit glei-
8Information zur convergent-close-coupling-Rechnung enth¨ alt Kapitel 2.6.2.
9Informationen zu den drei Formen: L¨ angen-, Geschwindigkeits- und Beschleunigungsform sind in Ka-
pitel 2.6 zu ﬁnden.
10Hier bei ist zu beachten, daß dies nur f¨ ur s2-Wellenfunktionen gilt. Wie in Arbeit [37] gezeigt wird,
besteht die Grundzustandswellenfunktion vom Helium-Atom aus p2, d2 und noch h¨ oheren Anteilen. Solche
Shake-off-Elektronen h¨ atten weit h¨ ohere Energien.2.2. PHOTODOPPELIONISATION 15
Abbildung2.5:H¨ auﬁgkeitsverteilungderEmissionswinkelinAbh¨ angigkeitdesAnisotropie(¯)-Parameters,
aus [38]. Bei einem ¯-Parameter von ¯ = ¡1 werden die Elektronen vorwiegend senkrecht zur Polarisation
" emittiert; bei ¯ = 0 ist die Verteilung isotrop und ¯ = 2 zeigt eine Dipolverteilung.
cher Energie; Rechnungen von Proulx [36] (Abbildung 2.4 links) und Hino [35] (Ab-
bildung 2.4 rechts) lassen dies erwarten. W¨ ahrend nah an der Schwelle gleiche Energie-
aufteilung bevorzugt auftritt, liegt bei hohen Energien eine asymmetrische Energieauf-
teilung vor. Die Wahrscheinlichkeit, ein sehr schnelles und ein sehr langsames Elektron
zu ﬁnden, wobei das sehr langsame Elektron durch den Shake-off ins Kontinuum ge-
langt, deckt sich mit der Rechnung von Kheifets, daß bei sehr großen ¨ Uberschußenergien
Eexc > 400 eV der Anteil des Shake-offs an der Gesamtdoppelionisation dominiert.
Separation der beiden Mechanismen anhand der Winkelverteilungen der beiden
Elektronen
Des weiteren besteht die Annahme, daß die Zwei-Stufen-Natur der beiden Mechanismen
sich auch in der Winkelverteilung der Elektronen niederschl¨ agt. Da beiden Mechanismen
ein Zwei-Stufen-Prozess zugrunde liegt, in dem zuerst ein Elektron Energie und Dreh-
impulsdesPhotonsabsorbiertunddaszweiteElektronentwederdurchdenShake-offoder
den TS1 ins Kontinuum gelangt, liegt es f¨ ur den Shake-off nahe, daß die Winkelverteilung
des ersten Elektrons in bezug zur Polarisationsachse eine Dipolverteilung entsprechend
dem Drehimpuls des Photons von L = 1 aufweist und das zweite Elektron isotrop, bzw.
nahezu isotrop abgesch¨ uttelt wird.
Bei dem TS1, bei dem ein (e,2e)-Stoß nicht nur einen Energie-, sondern auch einen
Drehimpulsaustausch erm¨ oglicht, erwartet man eine Winkelemission f¨ ur die beiden Elek-
tronen, die ungleich der vom Shake-off ist.
F¨ ur die Darstellung der Emissionswinkel der Elektronen in bezug auf die
Polarisationsachse verwendet man in der Literatur den Anisotropie-Parameter, der auch
¯-Parameter genannt wird.
2.2.2 ¯-Parameter
Im Fall von vollst¨ andig linear polarisiertem Licht l¨ aßt sich der doppeltdifferentielle
Wirkungsquerschnitt nach [39] darstellen:16 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.6: Anisotropie-Parameter in Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung f¨ ur eine Photon-Energie


















¯ kann hierbei kontinuierliche Werte zwischen ¡1 und +2 annehmen. Dabei bedeutet
z.B.:
² ¯ = 0: isotrope Verteilung
² ¯ = ¡1: Torus-f¨ ormige Verteilung um die Polarisationsachse herum
² ¯ = +2: Dipolverteilung entlang der Polarisationsachse
Abbildung 2.5 zeigt eine graphische Anschauung der Emissionswinkel in Abh¨ angig-
keit vom Anisotropie-Parameter.
F¨ ur die Voraussage bez¨ uglich der Winkelverteilung beim Shake-off heißt dies, daß
nach der vereinfachten Vorstellung das schnelle Elektron einen Anisotropie-Parameter
von ¯ = 2 und das langsame Elektron ein ¯ = 0 haben muß. Abbildung 2.6 zeigt eine
Rechnung von Teng und Shakeshaft [8] bzgl. des Anisotropie-Parameters f¨ ur eine Photon-
Energie von 2800 eV, die die naheliegende Voraussage untermauert, daß sehr langsa-
me Elektronen isotrop emittiert werden, w¨ ahrend die Winkelemission von sehr schnellen
Elektronen eine Dipolstruktur zeigt.
¨ Uberpr¨ ufung der theoretischen ¨ Uberlegungen zur Dominanz beider Doppel-
ionisationsmechanismen
Die ¨ Uberlegungen zur Dominanz der beiden Mechanismen in Abh¨ angigkeit der Photon-
Energie und der Energieaufteilung stellen hier nur ein theoretisches Modell dar. Es ist
daher das Ziel, diese Modelle durch Experimente zu best¨ atigen oder zu verwerfen. Eine
Unterscheidung der beiden Mechanismen setzt voraus, daß man beide Elektronen sepa-
rieren kann, in ein ”erstes“, sehr schnelles Elektron, was die Energie und den Drehimpuls2.2. PHOTODOPPELIONISATION 17
des Photons absorbiert und in ein ”zweites“, langsames Elektron, das entweder durch
den Shake-off oder den TS1 ins Kontinuum gelangt. Des weiteren muß die Messung der
Photodoppelionisation die gesamte kinematische Information des Endzustandes beinhal-
ten, um Untersuchungen zur Energieaufteilung, zur Emission der beiden Elektronen in
bezug zur Polarisationsachse und zur Verteilung der Zwischenwinkel beider Elektronen
anstellen zu k¨ onnen. Diese gesamte kinematische Information ist durch die neun Impuls-
komponenten der drei Teilchen im Endzustand gegeben. Aufgrund von Impuls- und Ener-
gieerhaltung sind aber nur f¨ unf linear unabh¨ angig. Um also die gesamte kinematische In-
formation des Endzustandes zu kennen, m¨ ussen f¨ unf Impulskomponenten11 und damit der
f¨ unffach differentielle Wirkungsquerschnitt (5DCS) gemessen werden. Dieser heißt auch
vollst¨ andig differentiell, da er die gesamte Information des Endzustandes beinhaltet (siehe
Kapitel 1, Gleichung 1.2 f¨ ur den f¨ unffachdifferentiellen und Gleichung 1.3 f¨ ur den vier-
fachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt). Innerhalb der Dipol-N¨ aherung beinhaltet die-
ser vierfachdifferentielle Wirkungsquerschnitt die gesamte kinematische Information der
Photodoppelionisation von Helium.
Bis zur Durchf¨ uhrung der hier vorgestellten Messung waren nur Ergebnisse zu (°,2e)-
Experimenten direkt von der Schwelle bis zu einer Energie von 60 eV ¨ uber der Schwelle
publiziert [40, 6, 41, 42, 43, 40, 44, 45, 46, 47, 48]. Bis jetzt war es deshalb nicht m¨ oglich,
Aussagen zur Dominanz von Shake-off und TS1 zu machen. Ziel dieser Arbeit ist es
daher, den vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitt bei h¨ oheren Photon-Energien
zu messen; mit diesem lassen sich die Annahmen zur Energieaufteilung und Winkelver-
teilung der beiden Elektronen untersuchen, um so Informationen ¨ uber die beiden Doppel-
ionisationsmechanismen zu gewinnen.
2.2.3 Auswahlregeln
1993 wurde das erste (°,2e)-Experiment an Helium von Schwarzkopf et al. [49] bei einer
Energie von 20 eV ¨ uber der Schwelle durchgef¨ uhrt. Schon bei dieser ersten Messung
wurde eine Auswahlregel experimentell best¨ atigt. Als Auswahlregel bezeichnet man be-
stimmte Geometrien der beiden Elektronen in Relation zum Polarisationsvektor, bei de-
nen der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt aufgrund der 1P1-Symmetrie ver-
schwindet. Im folgenden werden die Auswahlregeln der Photodoppelionisation erl¨ autert,
wobei die Nomenklatur aus der Arbeit von Maulbetsch und Briggs [50] verwendet wird:
² Auswahlregel A: In der Photodoppelionisation ist der Wirkungsquerschnitt gleich
Null, wenn beide Elektronen senkrecht zum Polarisationsvektor emittiert werden.
Dies ist eine Konsequenz aus dem ¨ Ubergang vom 1S0-Zustand in einen 1P1-
Zustand. Bei Emission von beiden Elektronen senkrecht zur Polarisationsachse
ist der Endzustand mit L = 1 und M = 0 (wobei L den Gesamtdrehimpuls und
M die Projektion des Drehimpulses auf die Quantisierungsachse bezeichnet) nicht
11DemExperimentatorbleibtes ¨ uberlassen,welchef¨ unfderinsgesamtneunImpulskomponentenermißt.18 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.7: Polarkoordinatensysteme f¨ ur linear und f¨ ur zirkular polarisiertes Licht. Die Lichtausbrei-
tung verl¨ auft entlang der x-Achse. Die ungestrichenen Variablen gelten f¨ ur zirkular polarisiertes Licht,
die gestrichenen f¨ ur linear polarisiertes Licht. Die z-Achse ist bei linear polarisiertem Licht parallel zum
Polarisationsvektor. ke kennzeichnet den Impulsvektor eines Elektrons. Abbildung aus [38].
gew¨ ahrleistet. Diese Auswahlregel gilt f¨ ur alle Energieaufteilungen zwischen den
beiden Elektronen.
² Auswahlregel C besagt, daß der Wirkungsquerschnitt Null ist, wenn beide Elek-
tronen bei gleicher Energieaufteilung back-to-back gehen, d.h., wenn ~ p1 = ¡~ p2
ist. Dieses Verhalten kann man folgendermaßen erkl¨ aren: Der Heliumgrundzustand
hat gerade Parit¨ at; durch den Photonenimpuls erh¨ alt der Endzustand ungerade Pa-
rit¨ at. Diese ungerade Parit¨ at ist aber nicht gew¨ ahrleistet, wenn ~ p1 = ¡~ p2 ist. Da
diese Auswahlregel unabh¨ angig von der Polarisation ist, ist sie auch bei der Photo-
doppelionisation mit zirkular polarisiertem Licht g¨ ultig.
² Auswahlregel F besagt, daß der Wirkungsquerschnitt bei gleicher Energieauf-
teilung Null ist, wenn #2 = 180± ¡ #1 ist.
² Neben diesen durch die 1P1 Symmetrie verursachten Auswahlregeln, gibt es eine
weitere, die aus der Abstoßung der elektrisch gleich geladenen Elektronen re-
sultiert: Der Wirkungsquerschnitt ist Null, wenn beide Elektronen bei gleicher
Energieaufteilung in die gleiche Richtung ﬂiegen.2.2. PHOTODOPPELIONISATION 19
Abbildung 2.8: 5DCS auf absoluter Skala in barn=(eV ¢ sterad2) f¨ ur gleiche Energieaufteilung und ver-
schiedene Emissionswinkel #1 zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem Polarisationsvektor, der in
der Abbildung horizontal ausgerichtet ist. #1 nimmt die Werte 0±, 30±, 60± und 90± an; aus [42].
Die Winkelverteilungen der beiden Elektronen in koplanarer Ebene als m¨ ogliche
Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnittes
F¨ ur die Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnittes werden h¨ auﬁg
Winkeldarstellungengenommen.BeidiesenDarstellungenwirddieEnergieaufteilungder
beiden Elektronen und die sph¨ arischen Polarkoordinaten f¨ ur die Richtungen der beiden
Elektronen verwendet. Die Bezugsachse f¨ ur die Polarkoordinaten ist f¨ ur linear polari-
siertes Licht der Polarisationsvektor und f¨ ur zirkular polarisiertes Licht die Photonen-
ausbreitungsrichtung (Abbildung 2.7). Außerdem werden die Symmetrien im Endzu-
stand ausgenutzt. Innerhalb der Dipoln¨ aherung ist bei linear polarisiertem Licht die
Polarisationsachse die Symmetrieachse. Damit reduziert sich der f¨ unffach differentielle
innerhalb der Dipoln¨ aherung zu einem vierfach differentiellen Wirkungsquerschnitt. In-
nerhalb der Dipoln¨ aherung h¨ angt der 4DCS von den Polarwinkeln beider Elektronen #1,
#2 relativ zur Polarisations- bzw. Photonenausbreitungsrichtung, sowie von den azimuta-
len Zwischenwinkeln '12 = '1 ¡ '2 ab. F¨ ur die Winkelverteilung der beiden Elektronen
bei der Photodoppelionisation mit linear polarisiertem Licht hat die Ausnutzung des Pola-
risationsvektors als Symmetrieachse den Vorteil, daß der Impulsvektor ~ p1 eines Elektrons
mit einem deﬁnierten Winkel von #1 ¨ uber den kompletten Azimutalwinkel von 2¼ inte-
griert werden kann. Dieses Elektron mit einer festen Energie von E1 wird nachfolgend als20 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
”festgehaltenes“ Elektron bezeichnet.
H¨ auﬁg verwendete Geometrien sind:
² F¨ ur linear polarisiertes Licht: Polarisationsvektor und die Impulse beider Elek-
tronen liegen in einer Ebene; koplanare Geometrie mit '12 = 0 oder 180±; auf-
getragen ist #2 f¨ ur festgehaltenes #1 (siehe Abbildung 2.8)
² F¨ ur zirkular polarisiertes Licht: Die Impulsvektoren beider Elektronen liegen in
einer Ebene, die sich senkrecht zur Ausbreitungsrichtung beﬁndet, also #1 =
#2 = 90±; aufgetragen wird '12.
Abbildung 2.8 dient als Beispiel f¨ ur eine solche Winkelverteilung: Die Winkelver-
teilung eines 10 eV Elektrons f¨ ur linear polarisiertes Licht bei 20 eV ¨ uber der Schwel-
le. F¨ ur die Darstellung wurde der Polarwinkel #1 des festgehaltenen Elektrons zum
Polarisationsvektor variiert: #1 = 0±, 30±, 60± und 90±. Die Darstellungen zeigen die
Winkelverteilung des komplement¨ aren Elektrons zum festgehaltenen Elektron in kopla-
narer Geometrie. Hierbei ist zu beachten, daß die #1-Polarwinkel und die Elektronen-
energien E1 bzw. E2 nur Mittelwerte sind. Tats¨ achlich betragen die zur Abbildung
geh¨ orenden Elektronenenergien E1 = 10 eV§∆E mit ∆E = 4 eV; entsprechendes gilt
f¨ ur die Emissionswinkel: ∆#1 = 20± und ∆Á = 20± [42]. Dieses Vorgehensweise ist
notwendig, da sonst nur ein unzureichender, nicht aussagekr¨ aftiger Statistikumfang vor-
handen w¨ are. Andererseits muß darauf geachtet werden, daß durch eine Integration ¨ uber
die Energie und die Winkel der dargestellte vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt
nicht verf¨ alscht wird12. Diese Energie- und Winkelintegration muß sp¨ ater bei der Normie-
rung der Daten f¨ ur die Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitts
ber¨ ucksichtigt werden. Die Winkelverteilungen f¨ ur #1 = 0±, 60± und 90± lassen die Aus-
wahlregel C gut erkennen, nach der der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt bei
gleicher Energieaufteilung f¨ ur back-to-back-Emission Null ist.
2.3 Die Photodoppelionisation nahe an der Schwelle als
Geltungsbereich der Wannier-N¨ aherung
Die Photodoppelionisation nahe an der Schwelle liegt im Geltungsbereich der soge-
nannten Wannier-N¨ aherung [51]. Im folgenden soll die Wannier-N¨ aherung beschrie-
ben werden. Hierzu ist es n¨ utzlich, den Prozeß in Jacobi-Schwerpunktkoordinaten (Ab-
bildung 2.9) statt in Einteilchen-Koordinaten ~ p1, ~ p2 zu beschreiben:
12Diese Verf¨ alschung kann sich z.B. darin ¨ außern, daß innerhalb der Dipoln¨ aherung die Auswahlregeln in
denWinkelverteilungennichtmehrsichtbarsind.DasistdannderFall,wenndieGrenzenbeiderIntegration
¨ uber die Energie und/oder die Winkel zu groß gew¨ ahlt wurden. In der Praxis w¨ ahlt man die Integration
gerade so, daß ein minimaler Statistikumfang vorhanden ist, so daß einerseits der vollst¨ andig differentielle
Wirkungsquerschnitt nicht verf¨ alscht wird, andererseits genug Daten vorhanden sind, um eine physikalische
Aussage machen zu k¨ onnen.2.3. WANNIER-N ¨ AHERUNG 21
Abbildung2.9:DarstellungderSchwerpunktskoordinaten.Mit~ p1 und~ p2 sinddiebeidenElektronenimpulse
bezeichnet, mit ~ prec der Impuls des R¨ uckstoßions. Der Summenimpuls ist ~ p+ = ~ p1+~ p2, der Relativimpuls
beider Elektronen ergibt sich zu ~ p¡ = (~ p1 ¡ ~ p2)=2.
² Der Schwerpunktsimpuls des Elektronenpaares ist deﬁniert durch ~ p+ = ~ p1 + ~ p2,
wobei ¡~ p+ der Impuls des R¨ uckstoßions ist.
² Der Relativimpuls der beiden Elektronen ist gegeben durch ~ p¡ = (~ p1 ¡ ~ p2)=2.




Bei diesem Drei-Teilchen-Aufbruch von Helium nahe an der Schwelle wird die An-
ordnung der Teilchen in einer Linie bevorzugt, wobei der doppelt geladene Heliumkern
sich im Sattelpotential zwischen beiden Elektronen beﬁndet, w¨ ahrend die beiden Elek-
tronen mit nahezu gleicher Energieaufteilung auseinanderlaufen. Der Grenzfall, daß der
Heliumkern im Sattelpotential ruht und die beiden Elektronen mit gleicher Energieauf-
teilung back-to-back emittiert werden, kann nach der Auswahlregel C jedoch nicht ein-
treten.
Experimentell [5, 53] konnte best¨ atigt werden, daß eine kleine ¨ Uberschußenergie in
die Relativbewegung der Elektronen geht und die Kernbewegung auf dem Sattelpoten-
tial der beiden Elektronen ausfriert (E+ << E¡). Zus¨ atzlich zeigt sich, daß die Kern-
bewegung ihr Maximum parallel zur Polarisation (¯+ > 0) hat, w¨ ahrend das Elektro-
nenpaar haupts¨ achlich senkrecht zur Polarisation aufbricht (¯¡ < 0). Dies l¨ aßt sich
damit begr¨ unden, daß eine Oszillation des Kerns parallel zur Relativbewegung der bei-
den Elektronen zu einer Rekombination f¨ uhren w¨ urde, was einer Photoeinfachionisation
gleichk¨ ame [51, 54, 55, 56, 57, 58]. Abbildung 2.10 dient der Veranschaulichung dieses
Sachverhaltes.22 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.10: Schwingung des Heliumkerns im Sattelpotential der beiden Elektronen, teilweise aus [52]:
Die Schwingung (graue Kurve) erfolgt dabei senkrecht zum Aufbruch der beiden Elektronen. Der graue
Kreis gibt eine m¨ ogliche Position des Kerns im Sattelpotential an. W¨ urde der Kern parallel zum Elektro-
nenaufbruch verlaufen (schwarz gestrichelte Linie), so ﬁele der Kern in den Potentialtopf eines der beiden
Elektronen.
Der bevorzugte Aufbruch des Elektronen-Paares senkrecht zur Polarisationsachse f¨ ur
kleine ¨ Uberschußenergien kann des weiteren verstanden werden, indem man das Helium-
Atom im molekularen Bild betrachtet [59]. Dabei wird die interelektronische Achse
~ r¡ = ~ r1 ¡ ~ r2 als Molek¨ ulachse betrachtet; des weiteren ist m die Projektion des Ge-
samtdrehimpulses auf ~ r¡. Neben m gibt es die Quantenzahl t = 0 bzw. t = 1, die die
interne Parit¨ at unter Austausch von r+ ! ¡r+ beschreibt, wobei ~ r+ die Position des
elektronischen Schwerpunktes relativ zum Kern angibt. (¡1)t beschreibt demnach das
Verhalten der Wellenfunktion unter dem Austausch ~ r+ ! ¡~ r+.
In diesem Bild ist der Heliumgrundzustand ein molekularer ¾g-Zustand (m = 0 und
t = 0). Auswahlregeln erlauben einen ¨ Ubergang in einen ¾u (m = 0 und t = 1) oder
einen ¼u (m = 1 und t = 1) Zustand. Eine Neigungsregel13, die empirisch in doppelt
angeregten Heliumzust¨ anden gefunden wurde und auch nahe der Doppelionisations-
schwelle erf¨ ullt ist [5, 53], besagt, daß die Parit¨ at A := (¡1)t+m vor (Ai) und nach (Af)
dem ¨ Ubergang gleich ist:
Ai ¡ Af = ∆((¡1)
t+m) » = 0: (2.3)
Da Ai = (¡1)t+m = (¡1)0+0 = 1 ist, sind Endzust¨ ande mit Af = 1 bevorzugt. Da durch
die Photonabsorption und die damit verbundene negative Parit¨ at t = 1 ist, muß m = 1
sein, damit Af = 1 erf¨ ullt ist.































































in Jacobi-Impulsen, die Daten f¨ ur 1 eV in (a) und (c), die f¨ ur 20 eV in (b) und (d). Dargestellt ist der
Summenimpuls ~ p+ in (a) und (b); der Relativimpuls ~ p¡ ist in (b) und (d) zu ﬁnden. Die Polarisationsachse
ist in allen Abbildungen horizontal. Der ¨ außere Kreis gennzeichnet den maximal m¨ oglichen Impuls; aus
[5, 53].
Neben den Impulsen kann auch der Anisotropie-Parameter in molekularen Koordina-
ten angegeben werden [52]. Der ¯-Parameter ist
² f¨ ur reine m = 0-Zust¨ ande: ¯+ = 4=5; ¯¡ = 2
² und f¨ ur reine m = 1-Zust¨ ande: ¯+ = 7=5; ¯¡ = ¡1
Daten f¨ ur 1eV [5] und 20eV [53] ¨ uber der Schwelle best¨ atigen die Dominanz f¨ ur
m = 1 (Abbildung 2.11). Einer der Untersuchungsgegenst¨ ande dieser Arbeit ist auch die
Frage, bei welcher ¨ Uberschußenergie diese Neigungsregel nicht mehr zutrifft.
2.4 Zirkularer Dichroismus
Ein Objekt ist chiral, wenn es nicht identisch mit seinem Spiegelbild ist, oder genauer:
ein chirales Objekt l¨ aßt sich nicht durch Rotation und/oder Translation in sein Spiegelbild
¨ uberf¨ uhren. Chiralit¨ at tritt nicht nur in Ionisationsprozessen mit komplexen Molek¨ ulen
und spinpolarisierten Atomen auf, sondern kann auch in der Photodoppelionisation von24 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.12: H¨ andigkeit des Anfangszustandes (links) und des Endzustandes (rechts). Absorption von
zirkular polarisiertem Licht durch: Anregung eines chiralen Molek¨ ukls (oben), Einfachionisation eines aus-
gerichteten Atoms (mitte) und Doppelionisation eines sph¨ arisch symmetrischen Atoms (unten), aus [38].
einem sph¨ arisch symmetrischen, nicht spinpolarisierten Helium-Atom mit zirkular pola-
risiertem Licht beobachtet werden.
1992 haben Berakdar und Klar [60, 61] vorhergesagt, daß man Chiralit¨ at in der Photo-
doppelionisation von Helium mit zirkular polarisiertem Licht ﬁnden kann: Der axiale
Vektor des rotierenden elektrischen Feldes und die Impulse der beiden Elektronen f¨ uhren
zu einer ”H¨ andigkeit“ (siehe Abbildung 2.12), wenn die folgenden Bedingungen erf¨ ullt
sind:
² beide Elektronen sind unterscheidbar (E1 6= E2, E1 und E2 sind jeweils die
Energien von Elektron 1 und Elektron 2)
² die Impulse beider Elektronen ~ p1 und ~ p2 d¨ urfen nicht parallel oder antiparallel sein
(~ p1 6k §~ p2)
² beide Elektron-Impulsvektoren und der Impuls des Lichtes ~ k d¨ urfen nicht in einer
Ebene liegen (~ p1 £ ~ p2 = ~ n und ~ n nicht ? ~ k)
Der axiale Vektor des rotierenden elektrischen Feldes und die beiden Elektron-
Impulse m¨ ussen ein rechtsh¨ andiges oder linksh¨ andiges Dreibein aufspannen. Ein Maß
der Chiralit¨ at ist der sogenannte ”Zirkulare Dichroismus“. In der Literatur gibt es zwei
leicht unterschiedliche Deﬁnitionen des Zirkularen Dichroismus:2.4. ZIRKULARER DICHROISMUS 25
² der (unnormierte) Zirkulare Dichroismus
CD(E1;E2;#1;#2;'12) = 5DCS¾+ ¡ 5DCS¾¡ (2.4)





E1 und E2 stehen f¨ ur die Energien von beiden Elektronen, #1 und #2 sind die in Ab-
bildung 2.7 eingef¨ uhrten Polarkoordinaten der beiden Elektronen zur Lichtausbreitungs-
richtung. 5DCS ¾+ und 5DCS ¾¡ sind die f¨ unffach differentiellen Wirkungsquerschnitte
der Photodoppelionisation von Helium mit rechts und links zirkular polarisiertem Licht.
Um die St¨ arke des Zirkularen Dichroismus f¨ ur verschiedene Energieaufteilungen und ver-
schiedene Photon-Energien miteinander zu vergleichen, ist CDn besser geeignet, da der
QuotientausderDifferenzvon5DCS ¾+ und5DCS ¾¡ zurSummevonbeidenunabh¨ angig
von der Gr¨ oße des differentiellen Wirkungsquerschnitts ist.
Um den Zirkularen Dichroismus CD oder den normierten Zirkularen Dichroismus
CDn der 5DCS der Photodoppelionisation von Helium zu studieren, ist also zirkular po-
larisiertes Licht erforderlich. Prinzipiell wird aber aufgrund der Symmetrieeigenschaften
nur der 5DCS von links oder der von rechts zirkular polarisiertem Licht ben¨ otigt [62]:
5DCS¾+(E1;E2;#1;#2;'12) = 5DCS¾¡(E1;E2;#1;#2;360
± ¡ '12) (2.6)
Mißt man allerdings beide 5DCS, so besteht unter Ausnutzung von Gleichung 2.6 die
M¨ oglichkeit, einen ersten rudiment¨ aren Konsistenz-Check durchzuf¨ uhren. In Kombi-
nation mit Gleichung 2.5 zeigt sich, daß der Zirkulare Dichroismus punktsymmetrisch
um '12 = 180± ist.
Das erste (°,2e)-Experiment bez¨ uglich des Zirkularen Dichroismus wurde 1996 von
Viefhaus et al. [63] bei einer Energie Eexc = 14,5 eV ¨ uber der Schwelle durchgef¨ uhrt.
Der CDn ist f¨ ur die drei verschiedenen Winkel '12 = 85±, 125± und 150± und f¨ ur
f¨ unf unterschiedliche Energieaufteilungen gemessen worden. Danach wurden nur weni-
ge Experimente mit zirkular polarisiertem Licht bei folgenden Energien durchgef¨ uhrt:
Eexc = 9, 20 und 60 eV [64, 65, 66, 67].
Bei Eexc = 20 eV ist ein maximaler Zirkularer Dichroismus bei CDn;max = 0,7 zu
ﬁnden [64]. Untersuchungsgegenstand ist die Frage, wie sich der Zirkulare Dichroismus
bzgl. des Zwischenwinkels beider Elektronen verh¨ alt und wie groß der Zirkulare Dichro-
ismus bei 100 eV und 450 eV ist. Nach J. Berakdar nimmt n¨ amlich CDn nahe an der
Schwelle (Eexc ! 0) mit
p
Eexc ab und ist proportional zu
q
1=Eexc f¨ ur hohe Photon-
Energien (Eexc ! 1) [62]. Folglich sollte CDn f¨ ur Eexc ! 1 gegen Null gehen.
Im folgenden Kapitel wird gezeigt, daß der Zirkulare Dichroismus nicht einfach nur
die Differenz beider Wirkungsquerschnitte ist; ihm kommt eine besondere Bedeutung
bzgl. der Dynamik der beiden Elektronen zu.26 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
2.5 Parametrisierung des ¨ Ubergangsmatrixelementes
Ziel einer Parametrisierung ist, den f¨ unffach differentiellen Wirkungsquerschnitt, der eine
reelle Funktion im R5-Raum ist, als Funktionen in einem niedriger dimensionalen Raum
zu beschreiben. F¨ ur den Geltungsbereich der Dipoln¨ aherung wurde eine erfolgreiche Pa-
rametrisierung von Huetz et al. [9] und Malegat et al. [10] vorgeschlagen. Durch diese
Parametrisierung ist es nicht nur m¨ oglich, den 5DCS als Summe und Produkt von drei
Funktionen im R2-Raum darzustellen, vielmehr liegt der Erfolg dieser Parametrisierung
in einer Separation der 1P1-Symmetrie und den dynamischen Parametern. Diese Separa-
tion erlaubt eine detailliertere Untersuchung der Dynamik beider Elektronen.
2.5.1 Parametrisierung f¨ ur linear polarisiertes Licht







#1 und #2 sind die Emissionswinkel der beiden Elektronen in bezug auf die Polarisations-
achse. ag und au sind komplexe Funktionen und h¨ angen von der Energie der beiden Elek-
tronen E1, E2 und dem Zwischenwinkel #12 ab. Hierbei ist #12 6= #1 ¡ #2, sondern
der Zwischenwinkel im dreidimensionalen Raum. g und u steht f¨ ur gerade und ungerade
mit Bezug auf die Permutation von E1 und E2: ag(E1;E2;#12) = ag(E2;E1;#12) und
au(E1;E2;#12) = ¡ au(E2;E1;#12).
In Gleichung 2.7 sind (cos#1 + cos#2) und (cos#1 ¡ cos#2) die geometrischen
Faktoren, die die 1P1 Symmetrie reﬂektieren, die Amplituden ag und au sind die dyna-
mischen Parameter. Die Vorteile dieser Parametrisierung liegen auf der Hand: Einerseits
wurde eine Datenreduktion ohne Informationsverlust erreicht, andererseits l¨ aßt sich der
Drei-Teilchen-Aufbruch detailliert studieren.
5DCS = j ag j
2 (cos#1 + cos#2)
2+ j au j
2 (cos#1 ¡ cos#2)
2
+2(cos




= j ag j
2 (cos#1 + cos#2)
2+ j au j






2) j ag jj au j cosΦ: (2.8)
Gleichung 2.8 l¨ aßt erkennen, daß die volle Information des f¨ unfdimensionalen Phasen-
raums nur drei Funktionen, die jeweils von zwei Parametern - der Energieaufteilung und
demZwischenwinkel- abh¨ angen, n¨ otigsind. Der vollst¨ andig differentielleWirkungsquer-
schnitt der Photodoppelionisation von Helium mit linear polarisiertem Licht ist allein von2.5. PARAMETRISIERUNG DES ¨ UBERGANGSMATRIXELEMENTES 27
Abbildung 2.13: Experimentell bestimmte Korrelationsweite in Winkelgrad gegen die Energie ¨ uber der
Schwelle; Dawber et al. [40], D¨ orner et al. [6], Malegat et al. [69], Schwarzkopf et al. [49] (offene Kreise),
Schwarzkopf et al. [70] (gef¨ ullte Dreiecke), Cvejanovic et al. [71], Dawson et al. [72], Turri et al. [73].
den Betr¨ agen j ag j, j au j und dem Cosinus der Phase14 Φ zwischen beiden Amplituden
abh¨ angig.
Gleiche Energieaufteilung E1 = E2
Um die Vorteile dieser Parametrisierung zu zeigen, wird im folgenden die Bedingung
herausgegriffen, daß beide Elektronen die gleiche Energie haben. Dann vereinfacht
sich Gleichung 2.8 zu Gleichung 2.9, da f¨ ur gleiche Energieaufteilung die ungerade







2 (cos#1 + cos#2)
2: (2.9)
Wegen dieser Einfachheit haben verschiedene Experimental-Gruppen das Quadrat der
geraden Amplitude j ag j2 f¨ ur E1 = E2 und f¨ ur Energien von Eexc = 0,6 eV bis 80 eV
[49, 70, 40, 73, 6] extrahiert.
Alle experimentell extrahierten Quadrate der geraden Amplituden15 j ag j2 zeigen eine
Gauß’sche Glockenkurve mit einem Maximum bei 180±. Diese Gauß’sche Verteilung der
14Die Phase einer Zwei-Teichen-Wellenfunktion im Anfangszustand wurde von J. Berakdar und N. Ka-
bachnik hergeleitet [68].
15Im Falle gleicher Energieaufteilung wird j ag j2 auch Korrelationsfaktor genannt, da die gesamte
Information der Elektronen-Dynamik im Quadrat der geraden Amplitude zu ﬁnden ist.28 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Abbildung 2.14: 5DCS der Photodoppelionisation von Helium mit linear polarisiertem Licht 20 eV ¨ uber
der Schwelle bei gleicher Energieaufteilung, aus [1]. Die Winkelverteilung (unterste Reihe) wurde nach
Gleichung 2.9 berechnet. Der Polarisationsvektor verl¨ auft parallel zur x-Achse. Die Richtung des festge-
haltenen Elektrons ea ist durch den Pfeil gekennzeichnet; der Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron
und dem Polarisationsvektor #1 ist f¨ ur jede Spalte gleich. Von links nach rechts nimmt #1 folgende Werte
an: #1=180±, 150±, 120± und 90±.
Die oberste Reihe zeigt den geometrischen Faktor (cos#1 +cos#2); die mittlere Reihe beinhaltet das Qua-
drat der geraden Amplitude und die unterste Reihe enth¨ alt das Produkt aus dem geometrischen Faktor und
dem Quadrat der geraden Amplitude. In bestimmten Winkelbereichen ist die Kurve vergr¨ oßert dargestellt.2.5. PARAMETRISIERUNG DES ¨ UBERGANGSMATRIXELEMENTES 29
Abbildung 2.15: R¨ aumliche Sicht der vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitte der Photodoppel-
ionisation von Helium mit linear polarisiertem Licht 20 eV ¨ uber der Schwelle f¨ ur gleiche Energieaufteilung,
aus [1]. Der Polarisationsvektor liegt entlang der x-Achse; z ist die Ausbreitungsrichtung des Lichtes. Der
Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem Polarisationsvektor betr¨ agt #1=180±, 150±, 120±
und 90±. Diese Abbildung benutzt die Parametrisierung von Huetz et al.: F¨ ur den Korrelationfaktor wurde
eine Gauß’sche Glockenkurve mit einer FWHM = 91± zugrundegelegt.30 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
Zwischenwinkel wurde aus der Wannier-N¨ aherung abgeleitet; das Maximum bei 180±
stammt von der gegenseitigen Abstoßung der Elektronen [9].
DieHalbwertsbreite16 (FWHM)variiertmitderPhoton-Energie:Jegr¨ oßerdiePhoton-
Energie, desto gr¨ oßer ist auch die Halbwertsbreite. Dies liegt daran, daß die gegenseiti-
ge Abstoßung der Elektronen bei kleinen Photon-Energien sich st¨ arker auswirkt als bei
großenPhoton-Energien.Abbildung2.13zeigtexperimentelleResultatederKorrelations-
weite in Abh¨ angigkeit von der Energie ¨ uber der Schwelle.
Im folgenden soll nun verdeutlicht werden, wie man bei gleicher Energieaufteilung
und einer gegebenen Geometrie auf die Winkelverteilung schließen kann. Abbildung 2.14
stellt die Winkelverteilung des Quadrats der geraden Amplitude, die geometrischen Fak-
toren und die Winkelverteilung vom Produkt aus beidem dar. Das Quadrat der gera-
den Amplitude f¨ ur E1 = E2 = 10 eV wird durch eine Gauß’sche Glockenkurve mit
FWHM = 91± wiedergegeben. Der Polarisationsvektor liegt parallel zur x-Achse, ea kenn-
zeichnet das festgehaltene Elektron. Der Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron
und dem Polarisationsvektor betr¨ agt von links nach rechts #1=180±, 150±, 120± und 90±.
In der ersten Zeile ist der geometrische Faktor abgebildet: (cos#1 + cos#2). In der
mittleren Zeile ist das Quadrat der geraden Amplitude - eine Gauß’sche Glockenkurve mit
einer FWHM = 91± - dargestellt. Das Produkt beider gibt die Winkelverteilung, wie sie
in der letzten Zeile dargestellt ist, wieder. Die Abbildung verdeutlicht, wie man aus dem
Quadrat der geraden Amplitude und dem geometrischen Faktor die Winkelverteilungen
erh¨ alt.
Diese Abbildungen machen zudem deutlicht, daß die komplette Information der Aus-
wahlregeln in den geometrischen Faktoren zu ﬁnden ist. Alle relevanten Auswahlregeln
sind in Abbildung 2.14 zu sehen. In allen vier Winkelverteilungen ﬁndet man die Aus-
wahlregel C, die besagt, daß der Wirkungsquerschnitt Null ist, wenn ~ p1 = ¡~ p2. Die bei-
den Winkelverteilungen in der Mitte beinhalten zus¨ atzlich noch die Auswahlregel F, die
besagt, daß der Wirkungsquerschnitt bei gleicher Energieaufteilung Null ist, wenn #2 =
180± ¡ #1 ist. Die Winkelverteilung ganz rechts zeigt Auswahlregel A. Sie ist f¨ ur gleiche
Energieaufteilung nicht von Auswahlregel C zu unterscheiden.
Abbildung 2.15 verdeutlicht die oben anhand von zwei Dimensionen erl¨ auterte Kon-
struktion der Winkelverteilung unter Hinzunahme der dritten Dimension. Ein Schnitt in
der xy-Ebene ist mit den gezeigten Winkelverteilungen in Abbildung 2.14 identisch. Gut
sichtbar ist in Abbildung 2.15 links unten der Konus, verursacht durch die Auswahlre-
gel F.
Einﬂuß der Amplituden ag und au bei ungleicher Energieaufteilung E1 6= E2
Bei allen ungleichen Energieaufteilungen muß f¨ ur die Winkelverteilung noch die unge-
rade Amplitude ber¨ ucksichtigt werden. Anhand von 3C-Rechnungen17 soll der Einﬂuß
16Diese Halbwertsbreite wird auch Korrelationsweite genannt.
17Information zur 3C-Rechnung enth¨ alt Kapitel 2.6.1.2.5. PARAMETRISIERUNG DES ¨ UBERGANGSMATRIXELEMENTES 31
Abbildung 2.16: 3C-Rechnung der Winkelverteilung der Photodoppelionisation von Helium mit linear po-
larisiertem Licht f¨ ur verschiedene Energieaufteilungen, aus [74]. Der Polarisationsvektor ist horizontal aus-
gerichtet. Das festgehaltene Elektron ist parallel zum Polarisationsvektor.
Links: 1 eV ¨ uber der Schwelle. Die Energie des festgehaltenen Elektrons E1 betr¨ agt: (a) E1 = 0,5 eV, (b)
E1 = 0,3 eV, (c) E1 = 0,2 eV, (d) E1 = 0,1 eV, (e) E1 = 0,7 eV, (f) E1 = 0,8 eV, (g) E1 = 0,9 eV;
Rechts: 50 eV ¨ uber der Schwelle. Die Energie des festgehaltenen Elektrons E1 ist: (a) E1 = 25 eV, (b)
E1 = 15 eV, (c) E1 = 10 eV, (d) E1 = 5 eV, (e) E1 = 35 eV, (f) E1 = 40 eV, (g) E1 = 45 eV.
der ungeraden Amplitude bei unterschiedlichen Energieaufteilungen und verschiedenen
Photon-Energien qualitativ deutlich gemacht werden. Die Abbildungen 2.16 und 2.17
zeigen Rechnungen bzgl. der Winkelverteilungen der Elektronen, wobei der Impuls des
festgehaltenen Elektrons entlang der Polarisationsachse verl¨ auft. Abbildung 2.16 (links)
zeigt Winkelverteilungen f¨ ur Eexc = 1 eV. Variiert wird das Verh¨ altnis von E1 zu E2.
E1/E2 nimmt Werte zwischen 1/9 und 9 an. Im folgenden ist die Energie des festgehalte-
nen Elektrons mit E1 gekennzeichnet, die des komplement¨ aren mit E2.
Vergleicht man die Winkelverteilung f¨ ur ungleiche mit der f¨ ur gleiche Energieauf-
teilung, so ist folgendes festzustellen: Die Winkelverteilung des schnellen Elektrons mit
E2 = 0,9 eV unterscheidet sich zu der mit gleicher Energieaufteilung durch eine weitere
Struktur, die in der englischen Literatur mit ”lobe“ bezeichnet wird. Dieser Begriff wird
im Folgenden herangezogen, wenn zum Ausdruck gebracht werden soll, daß es sich bei32 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
der Winkelverteilung um eine runde, ellipsenf¨ ormige Struktur ¨ ahnlich einer Keule han-
delt. Je ungleicher die Energieaufteilung, desto gr¨ oßer ist dieser dritte Lobe gegen¨ uber
den anderen beiden.
Diese Winkelverteilungen f¨ ur Eexc = 1 eV ¨ uber der Schwelle werden nun mit den
Winkelverteilungen f¨ ur Eexc = 50 eV ¨ uber der Schwelle (Abbildung 2.16 (rechts)) ver-
glichen. Die Winkelverteilung f¨ ur E1 = E2 = 25 eV zeigt - wie schon bekannt - eine
Zwei-Lobe-Struktur. Diese Winkelverteilung unterscheidet sich von der bei Eexc = 1 eV
in der Breite und der Lage der Lobes in bezug zum festgehaltenen Elektron. Dies ist fol-
gerichtig, da die Korrelationsbreite bei 50 eV gr¨ oßer als bei 1 eV ist.
Im Falle ungleicher Energieaufteilung f¨ ur Eexc = 50 eV und einer Energie von
E2 = 45 eV bildet sich wie schon bei Eexc = 1 eV und ungleicher Energieaufteilung ein
dritter Lobe aus. Dieser Lobe parallel zum Polarisationsvektor ist nun wesentlich gr¨ oßer
gegen¨ uber den anderen beiden Lobes, die nahezu senkrecht auf der Polarisationsachse
stehen.
Um weiter auf diese Unterschiede eingehen zu k¨ onnen, wird der Einﬂuß der gera-
den und der ungeraden Amplitude auf die Winkelverteilung herausgearbeitet. Durch den
Einﬂuß des geometrischen Faktors bei der geraden und der ungeraden Amplitude ist der
5DCS f¨ ur parallele Emission allein durch die gerade Amplitude gegeben, w¨ ahrend der
5DCS f¨ ur antiparallele Emission allein durch die ungerade Amplitude deﬁniert ist. Dies
kann man anhand folgender Fallbeispiele erkennen.
F¨ ur parallele Emission l¨ aßt sich Gleichung 2.8 umschreiben zu
5DCS0±(E1;E2;#1 = 0
±;#12 = 0
±) = 4 j ag(E1;E2;#12 = 0
±) j
2 : (2.10)
F¨ ur antiparallele Emission ist der 5DCS deﬁniert durch:
5DCS180±(E1;E2;#1 = 0
±;#12 = 180
±) = 4 j au(E1;E2;#12 = 180
±) j
2 : (2.11)
Nach Gleichung 2.11 wird die Bildung des dritten Lobes parallel zum Polarisations-
vektor durch die ungerade Amplitude verursacht. Bei einem Vergleich der verschiedenen
Winkelverteilungen f¨ ur Eexc = 1 eV ist deutlich zu sehen, daß mit kleiner werdendem
Verh¨ altnis E1/E2 (mit E1 ·E2) die ungerade Amplitude gegen¨ uber der geraden Ampli-
tude w¨ achst. Vergleichend mit Eexc = 50 eV zeigt sich, daß der Einﬂuß der ungeraden
Amplitude bei 50 eV viel gr¨ oßer ist als bei 1 eV ¨ uber der Schwelle. Dies ist deutlich sicht-
bar in Abbildung 2.17, in der die Variation der Winkelverteilung in Abh¨ angigkeit von der
Energie ¨ uber der Schwelle f¨ ur eine festes Verh¨ altnis von E1 zu E2 dargestellt ist. Der Lobe
parallel zum Polarisationsvektor w¨ achst mit h¨ oheren Photon-Energien gegen¨ uber den bei-
den anderen Lobes, die sich fast senkrecht zum Polarisationsvektor beﬁnden. Dies zeigt
den wachsenden Einﬂuß der ungeraden Amplitude mit gr¨ oßer werdender Photon-Energie.
W¨ ahrend schon 1993 das Quadrat der geraden Amplitude j ag j2 f¨ ur gleiche Energie-2.5. PARAMETRISIERUNG DES ¨ UBERGANGSMATRIXELEMENTES 33
Abbildung 2.17: 3C-Rechnung der Winkelverteilung der Photodoppelionisation von Helium mit line-
ar polarisiertem Licht f¨ ur eine feste Energieaufteilung, aber verschiedenen Energien ¨ uber der Schwelle,
aus [74]. Der Polarisationsvektor ist horizontal ausgerichtet. Das festgehaltene Elektron ist parallel zum
Polarisationsvektor. Das Verh¨ altnis von E1 zu E2 betr¨ agt 1/9, wobei E1 kleiner als E2 ist. Die Energie ¨ uber
der Schwelle Eexc ist: (a) Eexc = 50 eV, Eexc = 10 eV, Eexc = 5 eV, Eexc = 2 eV und Eexc = 1 eV.
aufteilung extrahiert wurde [49] und in einem Fall f¨ ur die ungerade Amplitude [67], ist es
erst k¨ urzlich Bolognesi et al. [75] gelungen, j ag j2, j au j2 und den Cosinus der Relativ-
phase zwischen j ag j und j au j f¨ ur den Fall ungleicher Energieaufteilung (5 eV $ 35 eV)
Eexc = 40 eV ¨ uber der Schwelle zu extrahieren. Sie haben nicht nur gezeigt, daß die Qua-
drate der Amplituden j ag j2 und j au j2 die Form einer Gauß’schen Glockenkurve haben,
sondern auch, daß j au j2 eine kleinere Korrelationsweite gegen¨ uber j ag j2 besitzt.
Die Gauß’sche Verteilung der Zwischenwinkel ist aus der Wannier-N¨ aherung herge-
leitet, die jedoch auf geringe Eexc beschr¨ ankt ist. Wie sich der Verlauf der geraden und
ungeraden Amplitude mit wachsender Photon-Energie ¨ andert, wird in Kapitel 5.7 und 6.6
untersucht.
2.5.2 Parametrisierung f¨ ur zirkular polarisiertes Licht
Die Messung vom 5DCS mit linear polarisiertem Licht enth¨ alt nur den Realteil von
faga¤
ug und entspricht dem Cosinus der Phase Φ multipliziert mit j ag jj au j.
F¨ ur die volle Information der Photodoppelionisation von Helium mit zirkular polari-
siertem Licht wird jedoch nicht nur der Cosinus der Phase, sondern auch der Sinus der
Phase ben¨ otigt. Nach Huetz et al. [9] und Malegat et al. [10] ist der 5DCS f¨ ur links und
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Diesmal sind #1 und #2 die polaren Emissionswinkel der beiden Elektronen in bezug auf
dieStrahlachse,alsodieAusbreitungsrichtungdesLichts. '12 istderazimutaleZwischen-
winkel '12 = '1¡'2 zwischen beiden Elektronen. ag und au sind die oben speziﬁzierten
Amplituden.
Diese Gleichung unterscheidet sich f¨ ur den 5DCS f¨ ur links und rechts zirkular
polarisiertes Licht nur in einem Vorzeichen. Indem man beide 5DCS voneinander
subtrahiert, hebt sich bis auf den Imagin¨ arteil faga¤
ug alles auf. Die Differenz zwischen
5DCS ¾+ und 5DCS ¾¡ ist identisch mit dem unnormierten Zirkularen Dichroismus (CD):
CD = ¡4 ¢ sin('12)Imfaga
¤
ug = ¡4 ¢ sin('12) j ag jj au j sin(Φ): (2.14)
Dieses Ergebnis besagt, daß der Zirkulare Dichroismus die Information der Phasenbezie-
hung beider ¨ Ubergangsamplituden enth¨ alt und somit einen Interferenzterm darstellt. Der
Messung des Zirkularen Dichroismus kommt deshalb eine besondere Bedeutung zu, da
seine Untersuchung auch gleichzeitig die Untersuchung des Interferenzterms beinhaltet.
Gleiche Energieaufteilung E1 = E2
F¨ ur den Fall gleicher Energieaufteilung verschwindet die ungerade Amplitude. Glei-
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F¨ ur den Fall, daß beide Elektronen senkrecht zur Strahlrichtung emittiert werden, l¨ aßt








2 (1 + cos'12): (2.16)
2.5.3 Beziehung der vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquer-
schnitte von linear zu denen von zirkular polarisiertem Licht
Im Kapitel 2.4 wurde eine M¨ oglichkeit gezeigt, wie man Daten f¨ ur zirkular polarisiertes
Licht auf systematische Fehler ¨ uberpr¨ ufen kann (Gleichung 2.6). In diesem Kapitel wird
eine Methode von J. Berakdar [76] vorgestellt, wie man einen Photodoppelionisations-
datensatz f¨ ur linear und zirkular polarisiertes Licht auf systematische Fehler ¨ uberpr¨ ufen
kann. Die Herleitung der G¨ ultigkeitdieses Konsistenz-Checkswird auch unter dem Blick-
winkel der Parametrisierung von Huetz et al. und Malegat et al. betrachtet.
F¨ ur die Herleitung wird der physikalische Umstand benutzt, daß der zirkular polari-
sierte Zustand der Photonen aus zwei linear polarisierten Zust¨ anden, deren Phasenbezie-
hung fest zueinander ist, konstruiert werden kann.
Indem man ein Koordinatensystem benutzt, in dem die z-Achse entlang des Wel-
lenvektors des zirkular polarisierten Photons weist, kann die ¨ Ubergangsamplitude
j T¾§ j=
p






(j Tx j §i j Ty j) (2.17)
Hierbei ist j T¾§ j2 der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt der Photodoppel-
ionisation mit zirkular polarisiertem Licht, wobei beide Elektronen senkrecht zur Licht-
ausbreitung festgehalten sind. j Tx j2 bzw. j Ty j2 sind die vollst¨ andig differentiellen
Wirkungsquerschnitte mit linear polarisiertem Licht, wobei das festgehaltene Elektron
einmal entlang des Polarisationsvektors und das andere Mal senkrecht dazu verl¨ auft. Das
zweite, komplement¨ are Elektron beﬁndet sich in der Ebene, die durch das erste Elektron
und den Polarsationsvektor aufgespannt ist. Im folgenden werden j T¾§ j und j Tx j bzw.
j Ty j in der Parametrisierung durch Huetz et al. ausgedr¨ uckt:
j T¾§ j ist durch Gleichung 2.12 gegeben: j T¾§ j l¨ aßt sich, da sin#1 = sin#2 = 1 ist,
folgendermaßen bestimmen: j T¾§ j= 1=
p
2 j ag(1 + e§i'12) + au(¡1 + e§i'12) j.
M¨ ochte man j Tx j bzw. j Ty j in der Parametrisierung ausdr¨ ucken, so muß Glei-
chung 2.8 genommen werden: Dabei ist der Winkel #1 = 0± f¨ ur j Tx j und #1 = 90± f¨ ur
j Ty j. #2 wird durch den Zwischenwinkel #12 ausgedr¨ uckt. F¨ ur j Tx j heißt das: #12 = #2;36 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
f¨ ur j Ty j gilt: cos#2 = cos#12¡90± = sin#12, da hier die Polarisationsachse um 90±
gedreht ist.
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Quadriert man Gleichung 2.17 und addiert den 5DCS f¨ ur rechts zirkular polarisiertes
Licht auf den von links zirkular polarisiertem Licht, so erh¨ alt man:
j T¾+ j
2 + j T¾¡ j
2 = j Tx j
2 + j Tx j
2 (2.19)
() 5DCS¾¡ + 5DCS¾+ = 5DCS"x + 5DCS"y
= 2fj ag j
2 (1 + cos'12)
+ j au j
2 (1 ¡ cos'12)g = Σ (2.20)
Gleichung 2.20 ist in Kapitel E ausf¨ uhrlich hergeleitet.
Zusammenfassend l¨ aßt sich sagen, daß die Summe Σ einer inkoh¨ arenten Addition der
quadrierten ¨ Ubergangsamplituden der Photodoppelionisation mit links und rechts zirkular
polarisiertem Licht, bzw. linear polarisiertem Licht entlang der zwei senkrechten Rich-
tungen x und y entspricht. Durch die Summation geht die Phasenbeziehung zwischen den
¨ Ubergangsamplituden verloren. Die Summe stellt demnach den differentiellen Wirkungs-
querschnitt unpolarisierter Strahlung dar, den man, unabh¨ angig von der gew¨ ahlten Basis,
aus den Wirkungsquerschnitten jeweils orthogonaler Polarisationsrichtungen bilden kann.
Des weiteren bietet Gleichung 2.20 eine M¨ oglichkeit, die 5DCS von linear und zirkular
polarisiertem Licht auf systematische Fehler hin zu untersuchen.
In der hier gegebenen Ableitung wurde eine bestimmte Geometrie vorausgesetzt.
Gleichung 2.19 l¨ aßt sich jedoch auch allgemein beweisen. Anschaulich besagt sie, daß
unabh¨ angig vom Positionswinkel der Elektronenanalysatoren die Koinzidenzrate von li-
near polarisierten Licht entlang der x- und der y-Richtung gleich der Summe der Z¨ ahlrate
von rechts und links zirkular polarisiertem Licht ist, das sich entlang der z-Richtung aus-
breitet.2.6. BERECHNUNGSVERFAHREN 37
2.6 Berechnungsverfahren
Generell ist die ¨ Ubergangsamplitude gegeben durch T = hΨf j V j Ψii = hΨf j ~ e¢ ~ D j Ψii,
wobei Ψi und Ψf die Wellenfunktion im Anfangs- und im Endzustand ist; ~ e ist der
Polarisationsvektor, und ~ D = (rr1 + rr2) ist der Dipol-Operator in Geschwindigkeits-
form. Man kann das Matrixelement durch eine Eichtransformation des Dipoloperators in
der ”L¨ angenform“ und der ”Beschleunigungsform“ angeben. Alle drei Formen sind vom
Prinzip her ¨ aquivalent. Sie f¨ uhren jedoch nur zu gleichen Ergebnissen, wenn die Wellen-
funktionen f¨ ur Anfangs- und Endzustand exakt sind. Bei einer realistischen Rechnung ist
daher die ¨ Uberpr¨ ufung der Invarianz der Ergebnisse gegen¨ uber der Eichung ein wichtiger
Realit¨ ats-Check.
2.6.1 3-Coulomb-Wave
3C steht f¨ ur 3-Coulomb-Wave; in dieser Theorie wird der Endzustand durch das Pro-
dukt zweier ebener Wellen und drei Coulomb-Phasen beschrieben. Alle drei Coulomb-
Wechselwirkungen zwischen dem Ion und den Elektronen werden durch sogenannte
Coulomb-Korrekturterme gen¨ ahert. Solche Terme sind bei geringen Energien und/oder
kleinen Teilchenabst¨ anden relevant; somit ist die 3C-Theorie f¨ ur große Teilchenabst¨ ande
oder f¨ ur hohe Energien zuverl¨ assig, da sie sich auf die Coulomb-Abstoßung in den
asymptotischen Regionen konzentriert [77].
Die fundamentale St¨ arke der 3C-Beschreibung des Zwei-Elektronen-Zustandes be-
steht unter anderem darin, daß sie die korrekten Randbedingungen f¨ ur unendliche Se-
paration der Elektronen und des R¨ uckstoßions erf¨ ullt. Des weiteren erh¨ alt sie aufgrund
der eingebauten Wechselwirkung im Endkanal Zwei-Teilchen-Mehrfachstreuung h¨ oherer
Ordnungen.
Trotz einiger Schwachstellen kann sie erfolgreich f¨ ur die qualitative und bedingt auch
f¨ ur die quantitative Beschreibung der Photodoppelionisation von Helium angewendet
werden [78]; d.h. die Winkelverteilungen werden oft qualitativ gut beschrieben, der ab-
solute Wirkungsquerschnitt kann jedoch je nach Energie um mehrere Gr¨ oßenordnungen
falsch sein.
2.6.2 Convergent-close-coupling
Die convergent-close-coupling-Methode (kurz: CCC) ist eine Weiterentwicklung aus dem
close-coupling-Formalismus. Bei der CCC wird nur eins von beiden Elektronen als
Coulomb-Welle behandelt. Das zweite Elektron beﬁndet sich in einem sog. ”pseudo-
state“. Dies stellt eine gewisse Asymmetrie in der Behandlung beider Elektronen dar.
Der Zwei-Elektronen-Endzustand wird in einem Set von ”N Pseudo-states“ entwickelt
(ausgedr¨ uckt in einer Basis von L2 integrierbaren Laguerre-Funktionen), die man durch
Diagonalisieren des Ein-Elektron-Hamiltonian erh¨ alt; d.h. daß nur einem Elektron erlaubt38 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN UND STAND DER FORSCHUNG
wird, sich unendlich weit vom Kern zu entfernen. Der Kontinuumszustand des anderen
Elektrons wird durch die positiv diskreten Pseudo-Zust¨ ande beschrieben. Somit ”sieht“
das erste Elektron eine elektrische Ladung des Kerns von Z = 1 und das zweite Elektron
eine elektrische Ladung von Z = 2. Die Berechnung geht weiter, indem das ¨ Ubergangs-
matrixelementin derpseudo-state-Basis ”expandiert“ wirdunddieLippmann-Schwinger-
Gleichungen gel¨ ost werden. Somit wird die Basis erweitert, bis Konvergenz erreicht ist
[1].
Die CCC-Methode ist sehr rechenintensiv; ihre Ergebnisse der absoluten Wirkungs-
querschnitte werden von experimentellen Daten, d.h. Messungen gest¨ utzt und stimmen in
der Regel bei allen drei Formen (L¨ angen-, Geschwindigkeits- und Beschleunigungsform)
gut ¨ uberein. Das zeichnet sie als zuverl¨ assige Rechenmethode aus.
Weitere Informationen zur CCC-Rechenmethode enth¨ alt die Literatur [79, 80, 81, 82].Kapitel 3
Experimenteller Aufbau
Um die Photodoppelionisation und speziell die Elektronenkorrelation zu untersuchen,
muß der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt gemessen werden. Dies beinhaltet
die Bestimmung von f¨ unf Impulskomponenten. Es empﬁehlt sich jedoch, mindestens
sechs zu messen. Bei einer Messung von sechs Impulskomponenten erh¨ alt man ein
einfach ¨ uberbestimmtes Gleichungssystem, und die gemessenen Daten lassen sich auf
Energie-Erhaltung ¨ uberpr¨ ufen. Dies erm¨ oglicht eine sehr effektive Unterdr¨ uckung jegli-
chen Untergrundes.
Erforderliche Eigenschaften der Meßapparatur
Da der absolute Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation bei 100 eV ¨ uber der
Schwelle unterhalb von 3 kbarn liegt und der f¨ ur 450 eV sogar unterhalb von 0,1 kbarn
[83, 15], ist es vorteilhaft, die bei einer Ionisation entstehenden Elektronen und Ionen im
vollen Raumwinkel zu messen, um f¨ ur eine gegebene Meßzeit so viele Koinzidenzen wie
m¨ oglich aufzunehmen.
Des weiteren soll die Dynamik nicht nur f¨ ur eine einzige Energieaufteilung oder eine
einzige kinematische Bedingung, sondern m¨ oglichst f¨ ur alle untersucht werden. Es soll
also m¨ oglichst der gesamte Phasenraum des Endzustandes der Photodoppelionisation ge-
messen werden.
Schließlich ist es von Vorteil, wenn die aufgenommenen Daten Event f¨ ur Event ge-
speichertwerden,sodaß manauchnachAbschluß derDatenaufnahmeverschiedenePara-
meter deﬁnieren und in die Datenanalyse einbeziehen kann. All diese Aspekte beinhaltet
die COLTRIMS-Technik1 [3, 4, 5, 6].
1in Kombination mit einer event-mode Datenaufnahme
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Abbildung3.1:DarstellungdesCOLTRIMS-Meßprinzips,aus[38];eindurchPotentialringeerzeugteselek-
trisches Feld saugt die aus einer Reaktion entstandenen Elektronen und Ionen jeweils auf einen ortssensiti-
ven Detektor ab. Da dem elektrischen noch ein magnetisches Feld (erzeugt durch ein Helmholtzspulenpaar)
¨ uberlagert ist, beschreiben die Trajektorien der Elektronen Zyklotron-Bahnen. Der ¨ Uberschalljet entsteht
durch adiabatische Expansion.
3.1 Das COLTRIMS-Meßprinzip
COLTRIMS steht f¨ ur ”COLd Target Recoil Ion Momentum Spektroscopy“ und deutet an,
daß bei dieser Methode der Impuls des bei der Reaktion entstandenen R¨ uckstoßions ge-
messen wird. Schwarzkopf et al. [49] haben f¨ ur ihre erste (°,2e)-Messung die Energien
unddie Emissionswinkelder beiden Elektronen gemessen. Da der Experimentator w¨ ahlen
kann, welche der f¨ unf erforderlichen Gr¨ oßen er mißt, kann er auch eins der beiden Elek-
tronen und das doppeltgeladene Heliumion nachweisen. Mit Hilfe der Impulserhaltung
l¨ aßt sich dann der nicht gemessene Impuls des zweiten Elektrons bestimmen.
Im folgenden wird zun¨ achst das COLTRIMS-Meßprinzip n¨ aher erl¨ autert, um dann
auf den Aufbau des Experiments eingehen zu k¨ onnen. Nach einer kurzen Beschreibung
der Funktionsweise einer Synchrotronstrahlenquelle werden die einzelnen Komponenten
der Vakuum-Kammer, n¨ amlich das Jetsystem, das Spektrometer und die ortssensitiven
Detektoren in ihrer Funktionsweise erl¨ autert. Zuletzt wird auf die Signalverarbeitung ein-
gegangen.
Bei diesem Meßprinzip (Abbildung 3.1) wird der Wechselwirkungszone, die sich in
einem Vakuum von etwa 10¡7 mbar beﬁndet2, ein schwaches elektrisches Feld (von weni-
gen Volt pro Zentimeter) ¨ uberlagert. Die bei einer Reaktion entstandenen elektrisch gela-
2was unter anderem f¨ ur eine ausreichend große mittlere freie Wegl¨ ange sorgt3.1. DAS COLTRIMS-MESSPRINZIP 41
denen Teilchen werden durch das elektrische Feld entsprechend ihrer Ladung abgesaugt.
An beiden Enden des elektrischen Feldes beﬁndet sich jeweils ein orts- und zeitauﬂ¨ osen-
der Detektor.Ist die St¨ arkedes elektrischeFeldes bekannt, so kann den einzelnen Teilchen
aus der Flugzeit und dem Auftreffort auf dem Detektor ein dreidimensionaler Impuls zu-
geordnet werden.
Brown’sche Molekularbewegung des Gases
Die Masse des doppelt geladenen Heliumions ist 7300 mal gr¨ oßer als die der Elektronen.
Daher tr¨ agt das Ion zwar einen Impuls, aber fast keine Energie (nur wenige meV ge-
gen¨ uber mehreren eV der Elektronen). Da aber die Brown’sche Molekularbewegungeines
Heliumatoms bei Zimmertemperatur in der Gr¨ oßenordnung von 39 meV liegt, ist es nicht
m¨ oglich, den Summenimpuls der Elektronen aus der Impuls-Messung des R¨ uckstoßions
zu ermitteln.
K¨ uhlung des Gastargets durch adiabatische Expansion
Diest¨ orendeBrown’scheMolekularbewegungwirddurch K¨ uhlungdesGases vermindert,
wobei die K¨ uhlung durch adiabatische Expansion des Heliumgases erreicht wird, bei der
die gesamte Enthalpie der Gasteilchen in gerichtete Bewegung umgewandelt wird. Die
Geschwindigkeit der Gasteilchen bei Austritt aus der D¨ use ist schneller als der Schall.
Dieser ¨ Uberschall-Gasjet wird mit dem Photonenstrahl gekreuzt. Das dabei entstehende
¨ Uberlapp-Volumen bildet die Wechselwirkungszone, die sich innerhalb des elektrischen
Feldes beﬁndet.
Aufbau und Funktionsweise des Spektrometers
DasSpektrometer(sieheAbbildung3.15)bestehtimwesentlichenausparallelangeordne-
ten Kupferplatten, die so beschaffen sind, daß bei einer Aneinanderreihung dieser Kupfer-
platten in der Mitte ein zylindrischer Hohlraum entsteht, in dem die Wechselwirkung
stattﬁndet. Die Spektrometerplatten sind durch eine Kette von Widerst¨ anden miteinander
verbunden, so daß durch Anlegen einer elektrischen Spannung zwischen den Enden des
Spektrometers in dessen Innern ein homogenes Feld erzeugt wird. St¨ orende Feldverzer-
rungen werden vermieden, indem der Abstand der Platten im Verh¨ altnis zu deren Abmes-
sungen klein gehalten ist.
Das Spektrometer-System wird in der Regel f¨ ur jedes Experiment neu konzipiert, um
die jeweiligen Anforderungen der einzelnen Experimente bez¨ uglich Energie-, bzw. Im-
pulsauﬂ¨ osung und Detektion aller Elektronen und Ionen im vollen Raumwinkel bis zu
einer gewissen Energie optimal zu erf¨ ullen. Die Geometrie des Spektrometers und das
am Targetort vorhandene elektrische Feld bestimmen die maximale Energie der im vollen
Raumwinkel gemessenen Elektronen und die Impulsauﬂ¨ osung der geladenen Teilchen.42 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Dem elektrischen Feld kann noch ein magnetisches Feld ¨ uberlagert werden [84]; dies
istdannsinnvoll,wennmanf¨ urgleicheImpulsauﬂ¨ osunginFlugzeitrichtungdiemaximale
Energie der im vollen Raumwinkel zu detektierenden Elektronen erh¨ ohen m¨ ochte. Micro-
Channel-Plate-Delay-Line-Detektoren erm¨ oglichen eine Ortsauﬂ¨ osung, die genauer als
0,2 mm ist.
Im folgenden wird eine ¨ Ubersicht ¨ uber den verwendeten Aufbau gegeben.
3.2 Verwendeter Aufbau
Der von der Synchrotronstrahlenquelle erzeugte Photonenstrahl wird in einen ¨ Uberschall-
Heliumjet fokussiert. Elektronen mit einer Energie von maximal 60 eV werden durch
ein elektrisches und magnetisches Feld im vollen Raumwinkel von 4¼ auf einem großen
ortssensitiven Channel-Plate-Delay-Line-Detektor [85] abgebildet. Das elektrische Feld
projiziert die R¨ uckstoßionen auf einen zweiten ortssensitiven Detektor. Aus Flugzeit
und Auftreffort lassen sich Ladungszustand und Impuls der Teilchen ermitteln [84]. Der
Impuls des schnellen, nicht detektierten Elektrons l¨ aßt sich aus dem gemessenen Impuls
des langsamen Elektrons und des R¨ uckstoßions mittels Impulserhaltung berechnen. Aus
den einzelnen dreidimensionalen Impulsvektoren lassen sich die jeweilige Energie und
der Polar- und Azimutalwinkel der Teilchen berechnen.
Abbildung 3.2 zeigt eine Skizze der COLTRIMS-Kammer, die aus einer zweistuﬁgen
Quellkammer mit zwei Skimmern, einer Reaktionskammer und einem Jet-Dump besteht.
Der ¨ Uberschalljet wird in der zweistuﬁgen Quellkammer erzeugt und tritt in die Reak-
tionskammer ein, in der sich das Spektrometer und die beiden ortssensitiven Detektoren
beﬁnden. Die Target-Region beﬁndet sich im Schnittpunkt der Spektrometerachse und der
Verl¨ angerung der D¨ use sowie der beiden Skimmer. Der Jet wird im Jet-Dump von einer
Turbomolekularpumpe abgesaugt.
Funktionen des Vakuums
Alle drei Teilkammern werden von Turbo-Molekularpumpen evakuiert. Damit werden
unterschiedliche Ziele verfolgt: Das Spektrometer mit den Detektoren muß sich in einem
Vakuumvonetwa10¡7 mbarbeﬁnden,damit eineausreichendfreie mittlereWegl¨ angef¨ ur
die Elektronen und Ionen gew¨ ahrleistet ist. Des weiteren erfordern die Detektoren f¨ ur ih-
ren Betrieb einen Druck · 10¡5 mbar. F¨ ur die Erzeugung des Jets muß die Quellkammer
evakuiert werden. Da es bei der COLTRIMS-Methode wichtig ist, daß die R¨ uckstoßio-
nen von einem lokalisierten Punkt (¨ Uberlappvolumen) starten, muß der lokale Druck am
Wechselwirkungsort wesentlich gr¨ oßer als der des Restgases sein. Die Wahrscheinlichkeit
f¨ ur eine Ionisation außerhalb des Wechselwirkungsvolumens ist dann vernachl¨ assigbar
gering.
Um den Druck in der Reaktionskammer weiter abzusenken, wurde eine K¨ uhlfalle
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Abbildung 3.2: COLTRIMS-Kammer: Der ¨ Uberschallgasjet wird in der zweistuﬁgen Quellkammer erzeugt
(unten), tritt in die Reaktionskammer ein, geht durch das Spektrometer und wird im Jet-Dump abgesaugt
(oben). Die Reaktionszone liegt im Schnittpunkt zwischen der Spektrometerachse und dem Jet. Das Ma-
gnetfeld wird durch ein Helmholtzspulenpaar erzeugt; das elektrische Spektrometer besteht aus einem Ex-
traktionsfeld (mit einer elektrostatischen Linse auf der R¨ uckstoßionenseite) und einer Drift-Region jeweils
f¨ ur die Elektronen und die R¨ uckstoßionen. An beiden Seiten des Spektrometers beﬁndet sich ein ortssensiti-
ver Micro-Channel-Plate-Delay-Line-Detektor (PSCD). Typische Dr¨ ucke sind: DruckQuell = 3¢10¡4mbar,
DruckReaktionskammer = 1¢10¡7mbar und DruckDump = 3,5¢10¡7mbar. Die Pumpleistung in der ersten
Jet-Stufe betr¨ agt 1500 `=s, die in der zweiten Jet-Stufe, an der Target-Kammer und am Jet-Dump jeweils
200 `=s.44 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der Synchrotronstrahlenquelle ”Advanced Light Source“, aus
[86].
3.3 Erzeugung von Synchrotronstrahlung
Anforderung an das Projektil
Da das COLTRIMS-Meßprinzip auf der Flugzeitmessung der geladenen Teilchen beruht,
braucht man einen gepulsten Photonen-Strahl. Des weiteren muß es m¨ oglich sein, sowohl
die Energie mit einer Energieauﬂ¨ osung von weniger als 1 eV als auch die Polarisation
der Strahlung einzustellen: linear und zirkular (links/rechts) polarisiertes Licht, um den
vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation von Helium
f¨ ur beide Polarisationen messen zu k¨ onnen. Des weiteren m¨ ussen die einzelnen Photonen-
pakete eine minimale zeitliche Differenz aufweisen3.
All diese Eigenschaften vereinigt Beamline4 4.0.2 [87, 88, 89] der Advanced Light
Source des Lawrence Berkeley National Laboratory (USA), wenn der Beschleuniger im
double-bunch-mode5 betrieben wird.
3Diese minimale zeitliche Differenz ergibt sich aus der Flugzeit der einzelnen Teilchen.
4Beamline ist die englische Bezeichnung f¨ ur Strahlrohr.
5Information zum ”double-bunch-mode“ ﬁndet sich im ¨ ubern¨ achsten Abschnitt ”Strahl-Modi“.3.3. ERZEUGUNG VON SYNCHROTRONSTRAHLUNG 45
Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der Strahlungscharakeristik f¨ ur Geschwindigkeiten v¿c (links)
und v» =c; aus [12].
Funktionsweise einer Synchrotronstrahlenquelle
Eine Synchrotronstrahlenquelle basiert auf dem Prinzip, daß beschleunigte elektrische
Ladungen elektromagnetische Strahlung aussenden. Diese Strahlung, f¨ ur die es weltweit
mehr als 40 Laboratorien [90] gibt, war zun¨ achst ein Nebeneffekt bei Ringbeschleuni-
gungsanlagen. Heutzutage gibt es vielf¨ altige Synchrotronstrahlenquellen, die man in er-
ste, zweite oder dritte Generation einteilt. Sie unterscheiden sich im wesentlichen in der
Brillanz, die ein Maß f¨ ur die Anzahl der Photonen pro Fl¨ ache, Raumwinkel, Energiein-
tervall und Zeit ist; die Brillanz ist bei der dritten Generation am gr¨ oßten.
Bei der Advanced Light Source, die eine Synchrotronstrahlenquelle der dritten Ge-
neration ist, werden Elektronenpakete erst in einem Linearbeschleuniger und danach in
einem sog. Booster-Synchrotron (siehe Abbildung 3.3) vorbeschleunigt und dann in einen
Speicherring injiziert. Die Lebensdauer des Strahls ist durch St¨ oße mit dem Restgas so-
wie Streuung im Strahl begrenzt. Daher muß der Ringbeschleuniger im Abstand weniger
Stunden mit Elektronenpaketen neu aufgef¨ ullt werden.
Regelm¨ aßig angeordnete Ablenkmagnete zwingen die Elektronenpakete auf Kreis-
bahnen. Die Elektronen senden dort elektromagnetische Strahlung aus. Die dadurch ver-
lorene Energie muß den Elektronen wieder zugef¨ ugt werden, damit sie auf ihrer Soll-
Umlaufbahn bleiben. Die Elektronen werden dabei fast bis auf Lichtgeschwindigkeit be-
schleunigt: Dies h¨ angt nicht nur mit einer erh¨ ohten Leistungsabgabe (P / E4
°) zusammen,
sondern auch mit der Abstrahlcharakteristik.
Im Bezugssystem der Elektronen wird die elektromagnetische Strahlung dipolf¨ ormig
emittiert. Langsame Elektronen emittieren einen ”Strahlungsreifen“ (Abbildung 3.4). Bei
sehr schnellen Elektronen treten relativistische Effekte auf, die eine Abstrahlung in einem46 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung 3.5: Bahn der Elektronen in einem Wiggler oder Undulator, ¸0 ist die Periodenl¨ ange, ® ist der
maximale Ablenkwinkel und 1/° ist der ¨ Offnungswinkel des Strahlungskonus, aus [91].
engen Konus entlang des Elektronenstrahls bewirken. Dieser Abstrahlkonus erm¨ oglicht
eine h¨ ohere Brillanz.
Strahl-Modi
Mit einer Synchrotronstrahlenquelle kann man einzelne Lichtpakete6 (single, bzw.
double-bunch) oder auch einen quasi kontinuierlichen Photon-Strahl (multi-bunch) erzeu-
gen. Die Messung wurde im double-bunch-mode durchgef¨ uhrt. Dabei laufen zwei Elek-
tronenpakete im Ring. Der Zeitabstand zwischen den einzelnen Lichtpaketen liegt dabei
konstant bei 328 ns. Der double-bunch-mode f¨ uhrt zwar zu einer geringeren Intensit¨ at ge-
gen¨ uber dem quasi kontinuierlichen Strahl; der Vorteil liegt aber darin, daß in konstanten
Zeitabst¨ anden (in diesem Fall alle 328 ns) ein Lichtpaket den Jet kreuzt. Da von der Syn-
chrotronstrahlenquelle ein Bunchmarker-Singnal mitgeliefert wird, erh¨ alt man zu jeder
Reaktion ein Referenzsignal, das f¨ ur die Flugzeitmessung ben¨ otigt wird.
Spezielle Synchrotron-Komponenten
Um die Strahlungsausbeute zu erh¨ ohen, werden in modernen Synchrotronanlagen der
zweiten und dritten Generation neben einfachen Ablenkmagneten weitere Magnetstruk-
turen wie Undulatoren und Wiggler eingesetzt.
Wiggler und Undulatoren sind im wesentlichen gleich aufgebaut: Sie bestehen aus
einer Abfolge von abwechselnd gepolten Magnetfeldern, die die Elektronen auf eine
”schlangenf¨ ormige“ Bahn zwingen (Abbildung 3.5).
BeieinemWiggleristderWinkel®,derdenmaximalenWinkelzwischenderElektro-
nenbahn und der z¡Achse darstellt, groß gegen den 1/°- Strahlungskonus. Im Vergleich
zum Ablenkmagnet wird eine um den Faktor N gr¨ oßere Strahlungsintensit¨ at mit ¨ ahnlicher
spektraler Verteilung erzeugt. N ist hierbei die Anzahl der periodisch wiederkehrenden
Magnetstrukturen.
6Zwischen den einzelnen Lichtpaketen liegt eine Dunkelphase von 328 ns.3.3. ERZEUGUNG VON SYNCHROTRONSTRAHLUNG 47
Abbildung 3.6: Gerechneter und gemessener Fluß an Beamline 4.0.2 der Advanced Light Source, aus [87].
Beim Undulator ist die Auslenkung der Elektronen kleiner (® < 1/°). Dadurch
k¨ onnen Interferenzeffekte entstehen, die gezielt zur Erh¨ ohung der Intensit¨ at genutzt wer-
den. Elektromagnetische Wellen, die im Abstand von einer Periode der Magnetstruktur
¸0 emittiert werden, ¨ uberlagern sich konstruktiv. Dadurch wird ein relativ schmales In-
tensit¨ atsmaximum erzeugt. Um Photonen mit unterschiedlichen Energien erzeugen zu
k¨ onnen, muß die Magnetfeld-St¨ arke innerhalb der Undulatoren variabel sein. Eine ¨ Ande-
rung der Magnetfeldst¨ arke wird durch Variation des vertikalen Abstandes, dem sog. Gap,
zwischen den Magnetreihen erreicht.
Abbildung 3.6 zeigt den an Strahlrohr 4.0.2 mit dem Elliptically Polarized Undulator
EPU5 erzeugten Fluß der Photonen. Der Fluß ist ein Maß f¨ ur die Anzahl der Photonen
pro Zeit und pro Energieintervall.
Beamline 4.0.2
Abbildung 3.7 zeigt eine Skizze von Beamline 4.0.2, die eine Energie-Reichweite von
50 eV bis 1800 eV aufweist. An dieser Beamline beﬁndet sich ein Elliptically Polarized
Undulator, mehrere Spiegel und ein Monochromator. Im folgenden wird auf die einzelnen
Komponenten n¨ aher eingegangen:
An Beamline 4.0.2 ist ein Elliptically Polarized Undulator mit 37 Perioden und einer
Undulatorperiode7 von 5 cm L¨ ange (EPU5)8; dieser ist nach dem Sasaki-Verfahren [92]
7Die Strecke, nach der das Magnetfeld in einem Undulator wieder seinen urspr¨ unglichen Wert annimmt,
heißt Undulatorperiode.
8die Zahl ”5“ steht f¨ ur eine Periodenl¨ ange von 5 cm48 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung 3.7: Skizze von Beamline 4.0.2, aus [89]
Abbildung 3.8: Skizze der Anordnung der Permanentmagnete f¨ ur den Elliptically Polarized Undulator
(EPU5), der nach dem Sasaki-Verfahren [92] konstruiert wurde, aus [89]. Q1 bis Q4 sind die vier ma-
gnetischen Komponenten.
gebaut (Abbildung 3.8). Die Struktur besteht aus vier zueinander verschiebbaren magne-
tischen Komponenten.
Indem man die relative Position dieser vier Komponenten variiert, kann die Polari-
sation vom Experimentator selbst innerhalb weniger Sekunden ausgew¨ ahlt werden. Dabei
werden zwei gegen¨ uber liegende Strukturen gleichzeitig gegen¨ uber den anderen beiden
verschoben. Je nach Verschiebung erh¨ alt man horizontal oder vertikal polarisiertes Licht,3.3. ERZEUGUNG VON SYNCHROTRONSTRAHLUNG 49
Abbildung 3.9: Skizze der verschiedenen Betriebsmodi eines EPU, aus [93]. Je nach gew¨ unschter Polari-
sation werden die Bl¨ ocke mit den Permanentmagneten zueinander verschoben. ¸ bezeichnet hier die Undu-
latorl¨ ange.50 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung 3.10: Aufgetragen ist der Grad der Polarisation der Photonen an Beamline 4.0.2 gegen die Ver-
schiebung. Die Messung wurde bei einer Energie von 460 eV durchgef¨ uhrt, aus [87].
rechts oder links zirkular oder auch elliptisch polarisiertes Licht. Abbildung 3.9 zeigt drei
verschiedene Betriebsmodi eines EPU.
Jeder Polarisationszustand wird durch den sogenannten Stokes-Vektor beschrieben.
Die erste Komponente enth¨ alt die Intensit¨ at des Lichtstrahles, die Komponenten S1;2;3
charakterisieren die Art der Polarisation:
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Abbildung 3.11: Funktionsprinzip eines Monochromators, aus [94].
Ix und Iy sind die Intensit¨ aten in x- und y-Richtung. I1 und I2 sind die Intensit¨ aten in
einem um 45± gedrehten Koordinatensystem; S2 ist also ein Parameter, der eine Drehung
der Polarisationsebene ber¨ ucksichtigt. S3 gibt den normierten zirkularen Anteil der Strah-
lung wieder.
Vollst¨ andig linear horizontal polarisiertes Licht tr¨ agt demnach den Stokes-Parameter
(1,1,0,0) und vertikal polarisiertes Licht den Parameter (1,-1,0,0). Rechts zirkular pola-
risiertes Licht wird durch den Parameter (1,0,0,1) und links zirkular polarisiertes durch
(1,0,0,-1) charakterisiert.
Abbildung 3.10 zeigt den Stokes-Parameter f¨ ur linear und zirkular polarisiertes Licht
in Abh¨ angigkeit von der Verschiebung der magnetischen Komponenten vom Elliptically
Polarized Undulator EPU5 am Strahlrohr 4.0.2.
Nach Erzeugung dieser charakteristischen Strahlung trifft der Strahl auf einen Spie-
gel, der den Strahl durch einen Eintrittsspalt in den Monochromator lenkt, der aus dem
erzeugten, breiten Energieband ein schmales Energie-Intervall9 selektiert. Das nun mono-
chromatisierte Licht wird wiederum auf einen fokussierenden Spiegel gerichtet, der den
Strahl in die Kammer lenkt. Der Photonenstrahl tritt in das Spektrometer ein, durchkreuzt
es und gelangt dann in ein langes Rohrst¨ uck, den Beamdump.
Der Monochromator
Das Monochromator-System besteht im wesentlichen aus einem Vorspiegel, einem nach-
folgend ebenen, rotierbaren Gitter und einem weiteren Spiegel. Dieser Monochromator
funktioniert nach dem Prinzip der Beugung an Gittern (Abbildung 3.11). Zwischen einem
gegebenen Einfallswinkel ® und dem Ausfallswinkel ¯ gilt folgende Beziehung, wobei
9und somit eine einzigen Wellenl¨ ange, bzw. Farbe52 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung 3.12: Errechnete Energieauﬂ¨ osung in Abh¨ angigkeit von der Photon-Energie am Strahlrohr 4.0.2,
aus [89].
¸° die Wellenl¨ ange des Lichtes und g die Gitterkonstante ist.
g ¢ sin® ¡ g ¢ sin¯ = n ¢ ¸° (3.5)
Aus dem aufgef¨ acherten Frequenzspektrum kann nun die gew¨ unschte Frequenz mit einer
schmalen Blende selektiert werden. Das bei Beamline 4.0.2 verwendete Gitter besitzt 700
Linien pro Millimeter [95].
Die erreichbare Auﬂ¨ osung betr¨ agt je nach Photon-Energie zwischen 1/5000 und
1/10000 (Abbildung 3.12). Da der Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation
450 eV ¨ uber der Schwelle unter 0,1 kbarn liegt, wurden die Schlitze recht weit aufge-
dreht, so daß die tats¨ achliche Auﬂ¨ osung zwischen 1/500 und 1/1000 lag. Diese Auﬂ¨ osung
beeintr¨ achtigt nicht die Messung, da die Energieauﬂ¨ osung des Spektrometers schlechter
als die der Photonen ist.
3.4 Das Target
An das Gastarget werden zwei Anforderungen gestellt: Es muß in Strahlrichtung gut loka-
lisiert sein, und die interne Temperatur muß so klein sein, daß die thermische Bewegung
vernachl¨ assigbar klein gegen¨ uber den Impulsen der Elektronen ist.
Der ¨ Uberschallgasjet wird in der zweistuﬁgen Quell-Kammer erzeugt. Das Gas
expandiert adiabatisch in die erste Stufe durch eine D¨ use mit einem Durchmesser
d = 30 ¹m bei einem Druck von 13 bar. Da innerhalb der Expansionskammer ein Druck3.4. DAS TARGET 53
Abbildung 3.13: Schematische Darstellung des Jet-Systems, teilweise aus [96]. Die beiden Skimmer
sch¨ alen einen Teil vom Gasjet heraus. In der Reaktionskammer wechselwirken die Heliumatome mit den
Photonen. Die Gasatome, die keine Wechselwirkung eingegangen sind, werden im Jet-Dump aufgefangen
und abgesaugt. Der Durchmesser des ersten Skimmers betr¨ agt d = 0,3 mm, der vom zweiten Skimmer
d = 1 mm.
von etwa 10¡3 mbar herrscht, muß bei der Expansion des Gases praktisch keine Arbeit
verrichtet werden. Damit kann die gesamte Enthalpie, die im Mittel einem Gasteilchen





k steht f¨ ur die Boltzmann-Konstante, m f¨ ur die Masse des Gasteilchens und T0 f¨ ur die
Temperatur des Gases vor der Expansion.
Bei adiabatischer Expansion k¨ uhlt sich das Gas ab ohne aus der Umgebung W¨ arme
aufzunehmen. Aufgrund des Restdruckes in der Quellkammer bildet sich nur eine r¨ aum-
lich begrenzte Zone von einigen Millimetern L¨ ange aus, in der sich die Helium-Atome
nahezu ohne St¨ oße bewegen (zone-of-silence). Im Randbereich wird das Gas durch
Wechselwirkung mit dem Restgas abgebremst und die gerichtete Bewegung wird zerst¨ ort.
Durch eine speziell geformte Blenden¨ offnung an der Spitze eines Hohlkegels (Skim-
mer), der in die wechselwirkungsfreie Zone eintaucht, wird ein kleiner Teil des Gasjets
abgetrennt. Der Skimmer der ersten Stufe hat eine ¨ Offnung von 0,3 mm Durchmesser und54 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
beﬁndet sich in einem Abstand von 8 mm zur D¨ usen¨ offnung. Dieser Abstand gew¨ ahr-
leistet bei einem Druck von 10¡3 mbar und einem Vordruck von 13 bar, daß sich der
Skimmer innerhalb der zone-of-silence beﬁndet.
Dieser, durch den ersten Skimmer herausgesch¨ alte Teil bildet einen Strahl, der sich in
der anschließenden zweiten Stufe bei besserem Grundvakuum ohne Wechselwirkung mit
dem Restgas weiter aufweitet. Vor dem Eintritt in die Reaktionskammer wird er mit einem
zweitenSkimmer,dereinenAbstandvon36mmzurD¨ usehat,aufeinenDurchmesservon
1 mm ausgeblendet. Diese Geometrie gew¨ ahrleistet einen Jet, der in der Reaktionszone
einen Durchmesser von etwa 2,6 mm besitzt (Abbildung 3.13).
Bei der Justage der D¨ use und der beiden Skimmer muß darauf geachtet werden, daß
die D¨ use und die beiden Skimmer mit dem Targetort in einer Linie liegen. Obwohl dies
die Justage deutlich erschwert, hat ein zweistuﬁger Jet den großen Vorteil, daß der Anteil
des warmen Restgases wesentlich reduziert ist.
Die Target-Dichte in der Wechselwirkungsregion l¨ aßt sich aus der Jetgeschwindigkeit,
dem Druckanstieg im Jetdump und der Saugleistung der verwendeten Pumpe ermitteln.
Da der Jet nicht vorgek¨ uhlt ist, haben die Atome eine Geschwindigkeit10 von 1760 m/s,
was einem Impuls der Heliumatome von 5,9 a.u. entspricht. Die ermittelte Targetdichte
betr¨ agt etwa 1¢1011 pro cm2.
Die Temperatur des ¨ Uberschallgasjets kann durch das sog. Speedratio S angegeben
werden. Das Speedratio gibt das Verh¨ altnis zwischen D¨ usentemperatur und interner
Temperatur an. In Abbildung 3.14 ist das Speedratio S gegen das Produkt aus D¨ usen-
durchmesser und Vordruck aufgetragen. Die interne Temperatur des Jets nach der






Das Speedratio f¨ ur den verwendeten Jet betr¨ agt etwa 30 [97], woraus sich nach [98] eine
Impulsunsch¨ arfe (FWHM) in Jetrichtung von ca. 0,3 a.u. ergibt. Transversal errechnet
sich die Impulssch¨ arfe aus der Jetgeschwindigkeit und der durch die Geometrie der Skim-
mer und der D¨ use gegebenen Divergenz des Atomstrahls zu weniger als 0,17 a.u..
Da der Durchmesser des Photon-Strahls wesentlich geringer ist als die Targetaus-
dehnung, bezieht sich die oben angegebene Impulssch¨ arfe von 0,17 a.u. nur auf die
Richtung parallel zur Photon-Ausbreitung. Senkrecht ist sie durch den geringen Beam-
Durchmesser kleiner (zu sehen in Kapitel 4.2.3).
Nur ein Bruchteil der Heliumatome im Jet wechselwirkt mit den Photonen. Der Rest
muß, um nicht den Druck in der Kammer zu erh¨ ohen, aus der Reaktionskammer entfernt
werden. Dazu dient ein Jet-Dump, ein langes Rohr mit einer Eintritts¨ offnung, die f¨ ur den
10Diese Geschwindigkeit muß bei der Planung des Spektrometers ber¨ ucksichtigt werden. Ist der zylindri-
sche Hohlk¨ orper zu klein dimensioniert und/oder das elektrische Feld zu schwach, so gelangen die kalten
Ionen nicht auf den Ionen-Detektor.3.5. DAS SPEKTROMETER 55
Abbildung 3.14: Speedratio-Kurven f¨ ur einen Helium-¨ Uberschalljet in Abh¨ angigkeit vom Produkt aus Vor-
druck und D¨ usendurchmesser f¨ ur verschiedene Gastemperaturen T0, aus [97].
Jet gerade groß genug ist. Im Anschluß an dieses Rohr beﬁndet sich eine Turbomoleku-
larpumpe mit einer Saugleistung von 220 `=s.
3.5 Das Spektrometer
Die Aufgabe des Spektrometers ist, die aus der Photodoppelionisation entstandenen ge-
ladenen Teilchen mit einem elektrischen und einem magnetischen Feld auf die entspre-
chenden Detektoren zu projizieren, so daß aus den Flugzeiten und den Auftrefforten auf
die Impulse geschlossen werden kann.
3.5.1 Anforderungen an das Spektrometer
W¨ unschenswert sind folgende Eigenschaften des Spektrometers: gute Impulsauﬂ¨ osung,
Nachweis des gesamten Phasenraums im Endzustand. F¨ ur die Doppelionisation bei
100 eV und 450 eV heißt dies, daß Elektronen bis zu 225 eV im vollen Raumwinkel
detektiert werden m¨ ußten. Da die Maße der Kammer und die der Detektoren vorgegeben
waren und somit eine wesentliche Vergr¨ oßerung des Spektrometers nicht in Frage kam,
mußte ein Kompromiß geschlossen werden, um eine Impulsauﬂ¨ osung zu gew¨ ahrleisten,
die eine physikalische Aussage zul¨ aßt.56 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Da das Ziel der Messung unter anderem darin bestand, die G¨ ultigkeit der Wannier-
N¨ aherung bei 100 eV zu untersuchen, muß hierf¨ ur der komplette Phasenraum im Endzu-
stand gemessen werden, um die Summen- und Differenzimpulse der beiden Elektronen
im Schwerpunktssystem untersuchen zu k¨ onnen.
Ein wesentliches Ziel der Messung bei 450 eV war die Untersuchung zur Dominanz
der beiden Mechanismen in Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung. Da auch die Rech-
nung von Hino [35] eine stark asymmetrische Energieaufteilung erwarten l¨ aßt, wurde das
Spektrometer so konzipiert, daß alle Elektronen bis zu 60 eV im vollen Raumwinkel de-
tektiert wurden. Daf¨ ur wird dem elektrischen Feld ein magnetisches ¨ uberlagert.
Das Spektrometer besteht aus zwei Teilen: einem f¨ ur die Elektronen (Abstand von der
Target-Region zum Elektrondetektor: 192 mm, nachfolgend wird dieser Teil Elektron-
Spektrometer genannt) und einem anderen f¨ ur die Helium-Ionen (Abstand von der Target-
Region zum Ionen-Detektor: 639 mm, nachfolgend wird dieser Teil R¨ uckstoßionen-
Spektrometer genannt). ¨ Uberlagert ist ein konstantes homogenes Magnetfeld, das durch
ein Helmholtz-Spulenpaar erzeugt wird [84]. Ein weiteres Spulenpaar (Kompensations-
spulenpaar) ist parallel zur Jetrichtung angebracht, so daß man mit dessen Magnetfeld die
vertikale Erdmagnetfeldkomponente kompensieren kann.
3.5.2 R¨ uckstoßionen-Spektrometer
Das elektrostatische R¨ uckstoßionen-Spektrometer besteht aus einem homogenen
Extraktionsfeld, gefolgt von einer elektrostatischen Linse und einer fast feldfreien Drift-
Strecke. (Die Drift-Strecke ist vom R¨ uckstoßionendetektor durch ein Gitter mit einer Ma-
schenweite von 250 ¹m getrennt.) Dieser Feldverlauf gew¨ ahrleistet eine gute Impuls-
aufl¨ osung. Ohne die Linse w¨ urden gleich geladene R¨ uckstoßionen, die mit dem gleichen
Impuls,abervonunterschiedlichenOrteninnerhalbderWechselwirkungszonestarten,un-
terschiedliche Trajektorien mit unterschiedlichen Flugzeiten und unterschiedlichen Auf-
trefforten auf dem Detektor haben. Dies w¨ urde die Impulsauﬂ¨ osung signiﬁkant beein-
tr¨ achtigen.
Abbildung 3.15 zeigt eine Simulation der Abbildungscharakteristik des R¨ uckstoß-
ionen-Spektrometers: Gezeigt werden die Trajektorien der doppelt geladenen Helium-
ionen, die mit einem Impuls von 3 a.u. in Richtung der Spektrometerachse emittiert wer-
den. Obwohl sie gleichzeitig von unterschiedlichen Punkten aus starten, werden sie zu
einem einzigen Punkt in derselben Zeit fokussiert.
Dieses Verhalten wird durch einen speziellen Feldverlauf realisiert: die Target-Zone
liegt in einem konstant homogenen elektrischen Feld von 7,61 V/cm. Nach 89 mm pas-
sieren die R¨ uckstoßionen eine elektrostatische Linse. Nach Passieren der Linse treten die
Ionen in eine quasi feldfreie Driftstrecke ein, an deren Ende sich der R¨ uckstoßionen-
detektor beﬁndet.
F¨ ur die Impulsberechnung geht im wesentlichen nur das elektrische Feld am Targetort
ein. Vom Prinzip her m¨ ußte das magnetische Feld in die Bewegungsgleichungen mitein-3.5. DAS SPEKTROMETER 57
Abbildung 3.15: Simulation des R¨ uckstoßionen-Spektrometers mit ¨ Aquipotentiallinien (d¨ unne gestrichelte
Linien); Eigenschaften der Ort- und Zeitfokussierung, der Abstand zwischen den Zeitmarkern (volle Qua-
drate) betr¨ agt 0,5 ¹s, die Ionen starten mit 3 a.u. in horizontaler Richtung aus einem Reaktionsvolumen von
8 mm ¢ 8 mm ¢ 8 mm. Sie werden auf einen Punkt von 0,6 mm ¢ 0,6 mm fokussiert, die Zeitdifferenz am
Auftreffort betr¨ agt weniger als 0,5 ns. Das elektrische Feld in der Target-Zone betr¨ agt 7,6 V/cm. Die dick
gestrichelten Linien stellen das 250 ¹m weite Gitter dar.
bezogen werden. Aufgrund der hohen Masse ist die Gyrationsperiode wesentlich l¨ anger
als die Flugzeit der Teilchen11.
Weil das Spektrometer Zeitfokussierung gew¨ ahrleistet und die Ionen-Energien klein
gegen die im elektrischen Feld aufgenommene Energie sind, ergibt sich ein linearer
Zusammenhang zwischen Impuls in Flugzeitrichtung und der Flugzeitdifferenz zu Ionen
mit Impuls 0. Der R¨ uckstoßionenimpuls in Richtung der Spektrometerachse l¨ aßt sich
deshalb aus folgender Gleichung berechnen:
pz;He2+ = E ¢ q ¢ (tHe2+ ¡ t0;He2+) (3.8)
wobei E die elektrische Feldst¨ arke am Ort der Wechselwirkung, q die Ladung, tHe2+ die
Flugzeit und t0;He2+ die Flugzeit eines doppelt geladenen Heliumions ist, das mit einem
Impuls Null startet. Eine Herleitung ﬁndet sich in [99].
Transversal zum elektrischen Feld wirken keine Kr¨ afte auf die geladenen Ionen. Die
Impulse lassen sich folgendermaßen berechnen:
px;He2+ =








und y0;He2+ die Ortskomponenten eines Teilchen, das - unter Ber¨ ucksichtigung der Jetge-
schwindigkeit - mit einem Impuls von Null gestartet ist. c ist ein durch die Linse bedingter
Eichfaktor.
11InderDatenanalysestelltesichheraus,daßdasMagnetfeldeinegeringf¨ ugigeDrehungderImpulskugel
um die Spektrometerachse bewirkte.58 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Augrund der langen Flugzeiten gegen¨ uber den Flugzeit-Differenzen f¨ ur verschiedene
Impulse nimmt man in der Praxis eine konstante Flugzeit an.
Da die Impulse in x und y unabh¨ angig von der Flugzeit-Differenz sind, und die
Impulskomponente in z-Richtung eine Funktion der Flugzeitdifferenz (tHe2+ ¡ t0;He2+)
ist, lassen sich die obigen Gleichungen auch wie folgt ausdr¨ ucken:
px;He2+ = cx;He2+ ¢ (xHe2+ ¡ x0;He2+) (3.11)
py;He2+ = cy;He2+ ¢ (yHe2+ ¡ y0;He2+) (3.12)
pz;He2+ = cz;He2+ ¢ (tHe2+ ¡ t0;He2+) (3.13)
Bei bereits durchgef¨ uhrter Detektor-Kalibrierung gilt: cx;He2+ = cy;He2+. Sind die drei
Nullpunkte t0;He2+, x0;He2+ und y0;He2+ sowie die drei Kalibrationsfaktoren cx;He2+,
cy;He2+ und cz;He2+ bekannt12, so kann f¨ ur jedes Event der dreidimensionale Impulsvektor
der Heliumkerne ermittelt werden.
Da die Elektronen eine 7300 mal so große Energie gegen¨ uber den doppelt geladenen
Heliumionen haben, werden die Impulskomponenten vom Elektronen-Spektrometer nicht
linear abgebildet. Des weiteren bewegen sich die Elektronen auf Zyklotronbahnen. Dies
macht die Berechnung der Impulse wesentlich schwieriger, wie im n¨ achsten Abschnitt
gezeigt wird.
3.5.3 Elektronen-Spektrometer
Die Elektronen treten nach einer 63 mm langen Extraktionsstrecke in eine 129 mm lange
Drift-Strecke ein. Indem man die Drift-L¨ ange doppelt so lang wie die Extraktionsstrecke
w¨ ahlt, werden die Elektronen zeitfokussiert [100]. Zus¨ atzlich ist zu dem elektrischen Feld
ein magnetisches von 13 Gauß ¨ uberlagert, das parallel zum elektrischen Feld verl¨ auft.
Dies gew¨ ahrleistet, daß man alle Elektronen bis 60 eV im 4¼ Raumwinkel mit ausrei-
chender Energieauﬂ¨ osung detektieren kann.
Wegen ihrer geringen Masse werden die Elektronen vom magnetischen Feld auf
Zyklotronbahnen gelenkt. Die Impulskomponente parallel zum elektrischen Feld h¨ angt














Hierbei ist te die Elektronenﬂugzeit, ve die Anfangsgeschwindigkeit des Elektrons, a
die Beschleunigung im Spektrometerfeld und s die L¨ ange der Extraktionsstrecke. F¨ ur
die Berechnung der beiden dazu senkrechten Impulskomponenten muß das magnetische
Feld B ber¨ ucksichtigt werden. Die Elektronen werden mit einem transversalen Impuls
12Die Einheit des Kalibrationsfaktors cz;He2+ unterscheidet sich von den anderen beiden.3.5. DAS SPEKTROMETER 59
Abbildung 3.16: Projektion der Elektronentrajektorie auf den Detektor. Die Elektronen werden mit einem
transversalen Impuls pe? unter einem Winkel » emittiert. Das Elektron trifft nach einer Zeit t mit einem
Abstand R unter einem Winkel " zur horizontalen Achse den Detektor.
pe? unter einem Winkel » emittiert (siehe Abbildung 3.16). Die transversalen Impuls-
komponenten lassen sich berechnen zu:
px;e = pe? ¢ cos» (3.15)
py;e = pe? ¢ sin» (3.16)
Auf dem Weg zum Detektor beschreibt das Elektron eine Zyklotronbahn. Das Elektron
trifft nach einer Zeit te mit einem Abstand R unter einem Winkel " zur horizontalen Achse
den Detektor. Ziel ist es, aus dem Abstand R, dem Winkel " und der Flugzeit te auf die
beiden Impulskomponenten px;e und py;e zu schließen.
Der Transversalimpuls pe? ist eine Funktion der Magnetfeldes B, des Gyrationsradius
RGyr und der elektrischen Ladung q:
pe? = RGyr ¢ q ¢ B (3.17)
Aufgrund geometrischer ¨ Uberlegungen l¨ aßt sich der Gyrationsradius aus dem Auftreffort
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Hier ist ∆xe = xe ¡ x0;e und ∆ye = ye ¡ y0;e; xe und ye sind die Komponenten des
Auftrefforts, w¨ ahrend x0;e und y0;e den Auftreffort eines Elektrons mit einem Start-Impuls
von Null darstellen. B ist wieder das magnetische Feld, q die Elektronenladung und ! die
Gyrationsfrequenz. Das Produkt aus ! ¢ te ist hier als Divisionsrest von ! ¢ te=2¼ zu
verstehen; also ! ¢ te = mod(! ¢ te,2¼).










Ist der Transversalimpuls pe? und der Winkel » bekannt, so k¨ onnen die tranversalen
Impulskomponenten nach Gleichung 3.15 und 3.16 berechnet werden.
Das magnetische Feld l¨ aßt sich folgendermaßen ermitteln: Tr¨ agt man die Distanz R = q
∆x2
e + ∆y2
e gegen die Flugzeit te auf, so erh¨ alt man eine Struktur, wie sie in Abbildung
4.2 zu sehen ist (diese Struktur nennt man Wiggles, von to wiggle = schl¨ angeln). Betr¨ agt
die Flugzeit ein ganzzahliges Vielfache der Gyrationsperiode, so treffen die Elektronen -
unabh¨ angig von ihrem Startimpuls - auf den Ort (x0;e;y0;e). Daher bildet sich die Wiggle-
Struktur aus. Aus dem Abstand der Knoten kann man die Magnitude des magnetischen
Feldes ermitteln.
WannimmerElektroneneineganzzahligeAnzahlanUmdrehungenvollziehen,treffen
sie auf den Detektor an dem Ort, der gleichzeitig die Projektion des Startortes darstellt
(x0;e;y0;e), und zwarunabh¨ angig von ihrem Impuls transversal zum Absaugfeld. F¨ ur diese
Flugzeiten ist die Information des Transversal-Impulses verloren. Diese Events werden in
der Datenanalyse sp¨ ater verworfen.
In unserem Experiment f¨ uhrt dieser Effekt jedoch nicht zu ”blinden“ Regionen im
Phasenraum: Die Polarisation bei linear polarisiertem Licht verl¨ auft parallel zur Spek-
trometerachse, die identisch mit der z-Achse ist; d.h. es gibt eine Spiegel-Symmetrie in
bezug zur xy-Ebene. Das elektrische Feld wird nun so gew¨ ahlt, daß die Position der Kno-
ten asymmetrisch zu t0;e liegt. Dies hat den Vorteil, daß die Knoten mit den ”gespiegelten“
Impulsen aufgef¨ ullt werden k¨ onnen: der Knoten bei pz;e = ³1 mit einem korrespondie-
renden z-Impuls f¨ ur He2+-Ion von pz;He2+ = ³2 kann durch die gespiegelten Impulse von
pz;e = ¡³1 und pz;He2+ = ¡³2 ersetzt werden.3.6. DIE DETEKTOREN 61
Abbildung 3.17: Ortsempﬁndliche Elektronenvervielfachung mit einem Micro-Channel-Plate (MCP), aus
[101]. Das Channelplate wird ¨ uber zwei Kontaktringe von der Front- und der R¨ uckseite auf die Potentiale
UF und UR gelegt. Die Potentialdifferenz (typisch 1000 V pro MCP) beschleunigt die Elektronen innerhalb
der Kan¨ ale.
3.6 Die Detektoren
Die verwendeten Detektoren sind eine Kombination von zwei oder drei Micro-Channel-
Plates (Abbildung 3.17) und einer Delay-Line-Anode (Abbildung 3.18). Die Delay-Line-
Anode weist den Ort der Elektronenlawine nach, die von den Micro-Channel-Plates er-
zeugt wurde.
3.6.1 Micro-Channel-Plate
Ein Micro-Channel-Plate (MCP) ist eine etwa 0,5 mm dicke Scheibe, in der sich Kan¨ ale
von typischerweise 0,025 mm Durchmesser beﬁnden. F¨ ur dieses Experiment wurden
MCPs mit einem Durchmesser von 80 mm verwendet. Geladene Teilchen, die in einem
der Kan¨ ale auf die Oberﬂ¨ ache treffen, l¨ osen dort Elektronen aus. Zwischen Vorder- und
R¨ uckseite wird eine Spannung angelegt, so daß in den Kan¨ alen eine Elektronenlawine
entsteht. Da die Verst¨ arkung von einem MCP meist nicht ausreicht, werden zwei oder
drei MCPs hintereinander geschaltet.
3.6.2 Ortsbestimmung durch Laufzeitmessung, die Delay-Line-
Anode
Diese Elektronenlawine trifft auf die Delay-Line-Anode. Eine eindimensional orts-
auﬂ¨ osende Anode besteht im Prinzip aus einer quadratischen Tr¨ agerplatte, um die ein
Drahtpaar gewickelt ist, das jedoch zu dieser keinen elektrischen Kontakt hat.62 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung3.18:SkizzeeinesMCP-DetektorsmiteindimensionalerOrtsauslese.F¨ ureinezweidimensionale
Ortsauslese wird eine zweite, um 90± gedrehte Drahtebene um die Tr¨ agerplatte gewickelt. Teilweise aus
[96], Prinzip der Laufzeitmessung in einer Dimension.
Eine Ladungswolke, die auf diese Drahtwicklung trifft, erzeugt dort einen Spannungs-
impuls, der sich in beide Richtungen ausbreitet. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der
beiden Pulse ist dabei gleich. Da auch die L¨ ange des Drahtes konstant ist, kann bei
bekannter Drahtl¨ ange aus den Zeiten, zu denen das jeweilige Signal die beiden Enden
der Wicklung erreicht, die Ortsinformation f¨ ur eine Raumrichtung gewonnen werden.
Zum Start der Laufzeitmessung wird das sog. MCP-Signal verwendet; dieses ist mit dem
Entstehungszeitpunkt der Ladungslawine zeitlich korreliert, und h¨ angt nicht vom Entste-
hungsort der Ladungslawine ab. Zwischen den beiden Dr¨ ahten des Drahtpaares ist eine
Spannungvonetwa50Vangelegt.MitdieserSpannungsdifferenzbildetmaneineLecher-
Leitung, so daß die Impulse (so gut wie) keiner Dispersion unterliegen.
Die Elektronenwolke weitet sich zwischen MCP und Anode so auf, daß mehrere
Wicklungen getroffen werden, d.h., in jeder Drahtebene entstehen mehrere dicht auf-
einanderfolgendeSignale.Manbildetden SchwerpunktdiesesSummensignals.Ohne die-
se Schwerpunktbildung w¨ are die Ortsauﬂ¨ osung durch den Abstand der Dr¨ ahte bestimmt.
Durch die Bestimmung des Schwerpunkts l¨ aßt sich eine Ortsauﬂ¨ osung erreichen, die we-
sentlich feiner ist als der Abstand der Dr¨ ahte.
Die Nachweisefﬁzienz der MCPs f¨ ur Elektronen und Ionen betr¨ agt nicht 100%, bei3.7. SIGNALVERARBEITUNG 63
optimal anliegender Spannung von etwa 1000 Volt pro Plate und entsprechender Nach-
beschleunigung der Elektronen und Ionen ist die Nachweisefﬁzienz unabh¨ angig von der
EnergiedesbeidiesemExperimentauftreffendenTeilchens.Diesistwichtig,dasoderge-
samte Phasenraum im Endzustand mit konstanter Efﬁzienz nachgewiesen werden kann.
Die Daten k¨ onnen dann auf pr¨ azise gemessene Wirkungsquerschnitte normiert werden.
Diese Normierung ist wichtig, um das durchgef¨ uhrte Experiment mit anderen Experimen-
ten oder mit CCC-Rechnungen nicht nur qualitativ, sondern auch quantitativ vergleichen
zu k¨ onnen.
3.7 Signalverarbeitung
F¨ ur die Berechnung der Impulse m¨ ussen die Signale der Detektoren und das
Bunchmarker-Signal als Referenzzeitpunkt der gesamten Messung ausgelesen werden.
Dabei werden die Daten im ”listmode“-Verfahren aufgenommen. Dies bedeuted, daß
f¨ ur jedes Ereignis alle Flugzeiten und Detektororte aufgenommen werden. Damit ist es
m¨ oglich, in der anschließenden Analyse der Daten alle beliebigen Schnitte, Projektionen
und Berechnungen durchzuf¨ uhren.
Von den Detektoren werden jeweils f¨ unf analoge Signale ausgegeben, n¨ amlich das
MCP-Signal, das als Zeitsignal verwendet wird, und die vier Anoden-Signale. Von den
insgesamt vier Anoden-Signalen werden nur zwei ben¨ otigt, und zwar f¨ ur jede Ebene eins.
Sind aber pro Ebene zwei Signale vorhanden, so kann eine Bedingung auf die Summe der
Laufzeiten gesetzt werden.
Bevor die Signale mit einem Time-to-Digital-Converter13 (TDC) weiterverarbeitet
werden k¨ onnen, m¨ ussen die Signale noch verst¨ arkt werden. Nach der Verst¨ arkung wan-
delt man die Signale in einem Constant-Fraktion-Discriminator in genormte NIM-Signale
um. Diese Signale werden nun in den TDC geleitet. Der TDC nimmt jeden einzelnen Wert
und speichert ihn in einem Zwischenspeicher. Die Zeitauﬂ¨ osung des verwendeten TDCs
betr¨ agt 0,5 ns pro Kanal.
Die ¨ uber den Computer auszulesenden Module nehmen nicht die gesamte Zeit ¨ uber
Daten auf, sondern brauchen ein Trigger-Signal, ein Startsignal, in dem sie f¨ ur ein ge-
wisses Zeitintervall bereit sind, Daten aufzunehmen. Nach Beendigung des Zeitintervalls
werden die Orts- und Zeitinformationern konvertiert und in ein Zwischenspeichermodul
¨ ubergeben, bis der Computer diese Daten anfordert. Da der Vorgang des Konvertierens
und des Auslesens der Module Zeit kostet, wird die Elektronik so verschaltet, daß man
m¨ oglichst wenig Untergrundereignisse mitspeichert.
Bei der hier durchgef¨ uhrten Messung wurde der Common-Stop14 mittels einer
Koinzidenz-Schaltung des eintreffenden R¨ uckstoßions mit dem Signal des Synchrotrons
erzeugt (Abbildung 3.19).
13Lecroy TDC 3377
14Der Common-Stop ist das Signal, daß die Aufname pro Event beendet.64 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU
Abbildung 3.19: Schaltplan; FA = Vorverst¨ arker (Fast Ampliﬁer), DA = Differenz-Verst¨ arker (Differential
Ampliﬁer), CF = Constant Fraction, GD = Gate and Delay.
Der zeitliche Ablauf innerhalb der Koinzidenz-Schaltung geschieht folgendermaßen:
Wird ein R¨ uckstoßion auf dem Detektor nachgewiesen, so wird ein Zeitfenster ge¨ offnet.
Das Bunchmarker-Signal wird so weit verz¨ ogert, daß es in das Zeitfenster f¨ allt. Alle wei-
teren Signale vom Elektronendetektor m¨ ussen in diesem Zeitfenster liegen.
Alle Daten wurden mit dem Datenaufnahmesystem ”Kmacs“ gespeichert, mit einer
Fortran-Routine ausgewertet und mit dem Datenanalyseprogramm Physics Analysis
Workstation [102] (PAW) dargestellt.Kapitel 4
Datenanalyse
4.1 Messung
Die Photodoppelionisationsmessungen wurden mit linear sowie links und rechts zirkular
polarisiertem Licht bei 100 eV und 450 eV ¨ uber der Schwelle durchgef¨ uhrt. Dies um-
faßt drei mal zwei Messungen. Die Meßzeit f¨ ur die sechs Messungen betrug insgesamt
120 Stunden.
Die Daten wurden in Form von Listmode-Daten gespeichert. Diese ”Roh“-Daten be-
inhalten die Relativzeiten zwischen dem Bunchmarker-Signal, den Micro-Channel-Plate-
Signalen und den insgesamt acht Anodensignalen der beiden Detektoren. Diese Relativ-
zeiten m¨ ussen f¨ ur die Berechnung der dreidimensionalen Impulsvektoren f¨ ur das gemes-
sene Elektron und das doppelt geladene Heliumion in die Flugzeiten der beiden Teilchen
relativ zum Ionisationszeitpunkt und in den jeweiligen Auftreffort auf dem Detektor um-
gerechnet werden.
Dazu m¨ ussen mittels Kalibration die Proportionalit¨ atskonstanten und Nullpunkte in
den Zuordnungsfunktionen zwischen den gemessenen Relativzeiten und den zu ermit-
telnden Impulsen gefunden werden.
F¨ ur alle sechs Messungen wurde die gleiche Apparatur mit gleichen Spektrometer-
und Detektoreinstellungen benutzt. Nach Abschluß aller Messungen stellte sich heraus,
daß bei der letzten der sechs Messungen das Spulenpaar, das f¨ ur die Erdmagnetfeldkom-
pensation in vertikaler Richtung zust¨ andig war, ausgefallen war. Da die Kompensations-
spulen die Trajektorien der Teilchen, speziell der Elektronen, wesentlich beeinﬂussen,
¨ andern sich die Auftrefforte der Elektronen und Ionen auf den beiden Detektoren. Des-
halb mußten zwei unterschiedliche Kalibrationen durchgef¨ uhrt werden.
Um f¨ ur die Photodoppelionisation allen Teilchen den entsprechenden Impuls zuord-
nen zu k¨ onnen, m¨ ussen folgende Gr¨ oßen bekannt sein:
² Die Umrechnungsfaktoren der Laufzeiten (ns) auf den Anodendr¨ ahten der Detek-
toren in Ortseinheiten (mm)
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Die Umrechnungsfaktoren von ns in mm sind aus fr¨ uheren Messungen bekannt, bei
denen Delay-Line-Anoden zum Einsatz kamen. Da die beiden Wicklungen unterschied-
lich lang sind1, unterscheiden sich die Umrechnungsfaktoren entsprechend der L¨ angen-
differenz der beiden Drahtwicklungen.
Noch unbekannte Gr¨ oßen in den Gleichungen 3.11 bis 3.16 und in Gleichung 3.19
sind:
² die St¨ arke des elektrischen und magnetischen Feldes
² die Flugzeiten t0;e und t0;He2+ und die Auftrefforte der Elektronen (x0;e;y0;e) und
der Ionen (x0;He2+;y0;He2+), die mit einem Startimpuls von Null aus der Reaktion
hervorgehen
² die Faktoren cx;He2+ sowie cy;He2+ und cz;He2+
² und die absoluten Flugzeiten der Elektronen
Um diese Gr¨ oßen bestimmen zu k¨ onnen, m¨ ussen die Energien und die Impulsbetr¨ age
der detektierten Teilchen bekannt sein. Dies ist bei der Photodoppelionisation nicht der
Fall, da sie einen Drei-K¨ orper-Prozeß darstellt, bei dem die ¨ Uberschußenergie auf beide
Elektronen aufgeteilt wird und deshalb nicht auf die Impulse geschlossen werden kann.
Deshalb wurde f¨ ur die Kalibration die Photoeinfachionisation von Helium verwendet,
da bei dieser Reaktion die Energie und die Impulsbetr¨ age bekannt sind: Die Energie
des Elektrons berechnet sich dabei zu Ee = E° ¡ EAnr¡ 24,6 eV, die Energie des
R¨ uckstoßions ist wegen seiner hohen Masse vernachl¨ assigbar. Die Anregungsenergie
berechnet sich zu
EAnr = 54;4eV ¡
54;4
n2 eV (4.1)
wobei n die jeweilige Schale ist2, in der sich das verbleibende Elektron beﬁndet. Die
Energie des Elektrons kann in den Impulsbetrag umgerechnet werden.
F¨ ur die Kalibrationsmessungen wurden Photon-Energien von E° = 74 eV bis 100 eV
verwendet. Da das Photon bei diesen Energien so gut wie keinen3 Impuls tr¨ agt, sind die
Impulsbetr¨ age des Elektrons und des einfach geladenen Heliumions gleich groß. Mit die-
sem Wissen ist es m¨ oglich, die noch gesuchten, unbekannten Gr¨ oßen zu bestimmen.
1Bei der Delay-Line-Anode gibt es eine obere und eine untere Wicklung; die obere ist geringf¨ ugig
l¨ anger.
2Damit ergeben sich die Anregungsenergien f¨ ur die Schalen n = 1 bis n = 4 zu: EAnr(n = 1) = 0 eV;
EAnr(n = 2) = 40,795 eV; EAnr(n = 3) = 48,348 eV; EAnr(n = 4) = 50,9925 eV
3Der lineare Impuls des Photons berechnet sich bei einer Energie von E° = 74 eV zu p° = 0,02 a.u.,
und bei einer Energie von E° = 100 eV zu p° = 0,027 a.u.4.2. KALIBRIERUNG 67
Abbildung 4.1: Schnitt durch die Impulsverteilung des Heliumions. Zwei Ringe, die zu den angeregten
Zust¨ anden geh¨ oren, sind beobachtbar. Der ¨ außerste Ring geh¨ ort zu der Reaktion, bei der das gebundene
Elektron nicht angeregt ist.
Es wurde eine Kalibrationsserie mit linear polarisiertem Licht durchgef¨ uhrt; die
Photon-Energienlagendabeizwischen E° =70eVund100eV.Daw¨ ahrendder”Haupt“-
Messung die Kompensationsspulen ausﬁelen, wurden f¨ ur jede Photon-Energie zwei Kali-
brationsmessungen durchgef¨ uhrt, das eine Mal mit, das andere Mal ohne Kompensations-
spulen.
4.2 Kalibrierung
4.2.1 Kalibrierung des R¨ uckstoßionen-Spektrometers anhand der
einfach geladenen Heliumionen
Das elektrische Feld am Wechselwirkungsort und die Faktoren cx;He2+, cy;He2+ und
cz;He2+ erh¨ alt man aus den Kalibrationsmessungen, bei denen die Impulsbetr¨ age der ein-
fach geladenen Heliumionen bekannt sind:
Da das im Atom verbleibende Elektron bei der Photoeinfachionisation verschiedene
Anregungsenergien besitzen kann, k¨ onnen die emittierten Elektronen verschiedene dis-68 KAPITEL 4. DATENANALYSE
kreteEnergieundImpulsbetr¨ agetragen.Somitkann auchdaseinfachgeladeneHeliumion
verschiedene diskrete Impulsbetr¨ age annehmen.
Diskrete Impulsbetr¨ age stellen Kugelschalen im Impulsraum zentrisch um den Ur-
sprung (px;He1+ = py;He1+ = pz;He1+ = 0) dar (siehe Abbildung 4.1).
Bei der Kalibration wird zun¨ achst der Nullpunkt (px;He1+ = py;He1+ = pz;He1+ = 0)
bestimmt, der bei allen Impulskugeln des einfach geladenen Heliumions identisch ist. Die
Werte f¨ ur x0;He1+ und y0;He1+ h¨ angen vom Erdmagnetfeld ab; daher erh¨ alt man f¨ ur x0;He1+
undy0;He1+ inAbh¨ angigkeitvonderErdmagnetfeldkompensationunterschiedlicheWerte.
Der Wert f¨ ur t0;He1+ ist unabh¨ angig vom Magnetfeld und ¨ andert sich nicht.
Ist dieser Punkt gefunden, so m¨ ussen die Kalibrationsfaktoren cx;He1+, cy;He1+ und
cz;He1+ ermittelt werden. Da die Kalibrationsfaktoren f¨ ur die Heliumionen nur vom elek-
trischen Feld abh¨ angen, gelten die ermittelten Faktoren f¨ ur alle Messungen, sowohl f¨ ur
die mit als auch ohne Magnetfeldkompensation.
Aus dem Kalibrationsfaktor cz;He1+ l¨ aßt sich dann mit Gleichung 3.13 das elektrische
Feld zu E = 7,61 V/cm bestimmen.
Sind die Umrechnungsfaktoren cx;He1+, cy;He1+ und cz;He1+ f¨ ur die Photoeinfachio-
nisation ermittelt, so k¨ onnen diese in die entsprechenden Umrechnungsfaktoren cx;He2+,




2 ¢ cx;He1+ (4.2)
cy;He2+ =
p
2 ¢ cy;He1+ (4.3)
cz;He2+ = 2 ¢ cz;He1+ (4.4)
Die Nullpunkte (x0;He2+;y0;He2+;t0;He2+) im Ort als auch in der Zeit sind ungleich der-
jenigen der Photoeinfachionisation und werden anhand der Photodoppelionisation be-
stimmt.
4.2.2 Kalibrierung des Elektronen-Spektrometers
Die St¨ arke des magnetischen Feldes und die absolute4 Flugzeit der Elektronen erh¨ alt man
aus der dem Wiggle-Spektrum (vergleiche hierzu Kapitel 3.5.3).
F¨ ur die Berechnung der beiden Impulskomponenten transversal zur Flugrichtung muß
das magnetische Feld bekannt sein. Seine Bestimmung erfolgt ¨ uber die Gyrationsperiode
tGyr.
4DieElektronen-FlugzeitensindmitdemBunchmarker-SignalvonderSynchrotronstrahlenquellekorre-
liert, das wiederum mit den Lichtpulsen eine zeitliche Beziehung aufweist. Zwischen Bunchmarker-Signal
und dem Lichtpuls gibt es unter anderem aufgrund des Vorhandenseins von Kabeldelay einen zeitlichen
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Abbildung 4.2: Abstand R gegen die Flugzeit in ns. Aus dem Abstand der Knoten l¨ aßt sich ein Magnetfeld
von 13 Gauss ermitteln. Die Gyrationsperiode h¨ angt allein vom Magnetfeld ab und ist unabh¨ angig vom





Abbildung 4.2 zeigt den Abstand R vom Auftreffort eines Elektrons zu (x0;e;y0;e) gegen
die Flugzeit in ns. Die Zeitdifferenz zwischen den Knoten betr¨ agt 26,6 ns. Das magneti-
sche Feld berechnet sich nach Gleichung 4.5 zu B = 13,4 Gauß.
Anhand dieses Spektrums l¨ aßt sich auch die absolute Flugzeit te der Elektronen ermit-
teln. Der Zeitnullpunkt ist identisch mit dem Knoten der nullten Periode. In Abbildung
4.2 sind die Knoten der ersten bis dritten Periode dargestellt; die nullte Periode liegt im
Koordinatenursprung dieses Diagramms.
Ist die absolute Flugzeit bekannt, so kann mit einem numerischen L¨ osungsverfahren
aus der Flugzeit die Impulskomponente in Flugzeitrichtung bestimmt werden.
Sind (x0;e;y0;e) bestimmt, kann mit den beiden Gleichungen 3.15 und 3.16 auf die
Impulskomponenten px;e und py;e geschlossen werden.
4.2.3 ¨ Uberpr¨ ufung der Kalibrierung auf Impulserhaltung
Wurden beide Spektrometer kalibriert, so ist ein erster Check die Impulserhaltung. F¨ ur
jedes einzelne Event der Einfachionisation muß die Summe der einzelnen Komponenten
Null ergeben. Tr¨ agt man die jeweiligen Impulskomponenten von Elektron und dem ein-
fach geladenen Heliumion gegeneinander auf, so muß sich bei richtiger Kalibrierung eine
Diagonale mit einer Steigung von m = ¡1 ergeben, die durch den Koordinatenursprung
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Abbildung 4.3: Einfachionisation von Helium mit einer Photon-Energie von 74 eV (Kalibrationsmessung).
Der x-Impuls des Ions (prx) ist gegen den x-Impuls des Elektrons (pex) aufgetragen. Die Breite der Vertei-
lung betr¨ agt (0,3§0,014) a.u.
Abbildung 4.4: Einfachionisation von Helium mit einer Photon-Energie von 74 eV (Kalibrationsmessung).
Der y-Impuls des Ions (pry) ist gegen den y-Impuls des Elektrons (pey) aufgetragen. Die Breite der Vertei-
lung betr¨ agt (0,4§0,017) a.u.
In Abbildung 4.3 bis 4.5 sind die jeweiligen Impulskomponenten gegeneinander auf-
getragen. Die Impulserhaltung ist f¨ ur jede Komponente erf¨ ullt.
Die Breite der Diagonale gibt die Impulsauﬂ¨ osung in der jeweiligen Richtung an.4.3. ¨ UBERPR ¨ UFUNG DER ENERGIE-ERHALTUNG 71
Abbildung 4.5: Einfachionisation von Helium mit einer Photon-Energie von 74 eV (Kalibrationsmessung).
Der z-Impuls des Elektrons (pez) ist gegen den z-Impuls des Heliumions (prz) aufgetragen. Die Breite der
Verteilung betr¨ agt (0,09§0,001) a.u.
Impulsauﬂ¨ osung der Ionen und Elektronen
Aus der Geometrie des Jetsystems und aus der Meßunsch¨ arfe in der Zeit und dem Ort
l¨ aßt sich relativ genau die Impulsunsch¨ arfe des Heliumkerns bestimmen. Aus der Geo-
metrie des Jetsystems erh¨ alt man eine Impulsunsch¨ arfe von 0,3 a.u. in longitudinaler und
0,17 a.u. in transversaler Richtung vom Jet (vergleich Kapitel 3.4).
Da der Durchmesser des Photonen-Strahls wesentlich kleiner als der des Jets ist, ist
die transversale Impulsunsch¨ arfe in z-Richtung kleiner als in x-Richtung. Rechnet man
die Impulsunsch¨ arfe der kalten Ionen zu denen der Meßungenauigkeit in der Zeit und im
Ort ein, so erh¨ alt man folgende Impulsunsch¨ arfen f¨ ur die doppelt geladenen Heliumkerne
in z: 0,08 a.u.; in x-Richtung betr¨ agt die Impulsunsch¨ arfe 0,2 a.u. und in y-Richtung
0,3 a.u..
¨ Ahnlich lassen sich auch die Impulsunsch¨ arfen der Elektronen absch¨ atzen: Auch hier
geht die Meßungenauigkeit in der Zeit und im Ort ein. Die maximale Impulsunsch¨ arfe
betr¨ agt 0,05 a.u. in z-Richtung und 0,2 a.u. in x- und y-Richtung.
4.3 ¨ Uberpr¨ ufung der Energie-Erhaltung
F¨ urdieKalibrationsmessungen,beiderdieEinfachionisationvonHeliumbeiunterschied-
lichen Photon-Energien gemessen wurde, konnte die Impulserhaltung ¨ uberpr¨ uft werden,
da man alle sechs Impulskomponenten bestimmt hat. Diese ¨ Uberpr¨ ufung auf Impulserhal-
tung ist bei der Photodoppelionisation nicht mehr m¨ oglich, da man von den neun Impuls-
komponenten nur sechs mißt. Da man f¨ ur die vollst¨ andige Information des Endzustandes72 KAPITEL 4. DATENANALYSE
Abbildung 4.6: Energie von Elektron e1 gegen die Energie des komplement¨ aren Elektrons e2 aufgetragen.
lediglich f¨ unf Impulskomponenten ben¨ otigt, heißt das, daß man ein einfach ¨ uberbestimm-
tes Gleichungssystem vorliegen hat. Damit ist es m¨ oglich, die aufgenommenen Daten auf
Energie-Erhaltung zu ¨ uberpr¨ ufen.
Die Summenenergie von beiden Elektronen gibt dabei Auskunft ¨ uber die Meßgenau-
igkeit. In Abbildung 4.6 ist die Energie eines Elektrons gegen die des komplement¨ aren
Elektrons aufgetragen. Alle realen Koinzidenz-Events sind auf der Diagonalen, die durch
E1 = E°¡ 79 eV ¡E2 gegeben ist, zu ﬁnden. Die Breite dieser Diagonalen zeigt die
gesamte Auﬂ¨ osung des Spektrometers; sie betr¨ agt 10 eV.
4.4 Normierung der experimentellen Daten auf pr¨ azise
gemessene totale Wirkungsquerschnitte
F¨ ur einen absoluten Vergleich der experimentellen Daten mit theoretischen Rechnungen
ist eine Normierung der gemessenen Daten notwendig. Eine Bestimmung des Wirkungs-
querschnittes f¨ ur die Photodoppelionisation von Helium 100 eV und 450 eV ¨ uber der
Doppelionisationsschwelle von 79 eV ist jedoch ohne genaue Kenntnis des Strahlstroms,
der Teilchendichte im Jet und der Teilchen-Nachweisefﬁzienz der beiden verwendeten
Detektoren nicht m¨ oglich. M¨ oglich ist allerdings die Normierung der 100 eV Daten
auf die von Samson et al. [83, 15] f¨ ur totale Wirkungsquerschnitte gemessen Werte,
da das im Rahmen dieser Arbeit durchgef¨ uhrte Experiment den gesamten Phasenraum
mit konstanter Efﬁzienz nachweist. Die totale Anzahl Ntot von Koinzidenz-Events f¨ ur4.5. EXTRAKTION DER AMPLITUDEN 73
E1 · 50 eV ist equivalent zum totalen Wirkungsquerschnitt der Doppelionisation von
2,8 kbarn.
¾





NNorm ¢ Ntot(E1 · 50eV)
∆Ω1∆Ω2∆ E1
Hierbei ist N(∆Ω1;∆Ω2;∆E1) die Anzahl der Ereignisse in den beiden entsprechenden
Raumwinkeln und im Energie-Intervall.
Um Literaturdaten f¨ ur 450 eV ¨ uber der Doppelionisationsschwelle heranziehen zu
k¨ onnen, h¨ atten Elektronen mit bis zu E = Eexc=2 = 225 eV gemessen werden
m¨ ussen; deshalb ist hier nur eine Normierung der Daten auf die berechneten ein-
fach differentiellen Wirkungsquerschnitte mittels der convergent-close-coupling (CCC)-
Theorie m¨ oglich. Experimente haben gezeigt, dass man mit einer CCC-Rechnung die
absoluten Wirkungsquerschnitte quantitativ gut vorhersagen kann. Die Anzahl der Koin-
zidenzen mit E1 · 60 eV ist ¨ aquivalent zur Integration des einfachdifferentiellen Wir-




4.5 Extraktion der geraden und ungeraden Amplitu-
de und deren Relativphase aus einem COLTRIMS-
Datensatz
Wie in Kapitel 2.5.1 beschrieben, kann f¨ ur gleiche Energieaufteilung leicht das Quadrat
der geraden Amplitude extrahiert werden, da hier die ungerade Amplitude verschwindet.








2 (cos#1 + cos#2)
2 (4.6)
Wie man E1 = E2 setzt, um das Quadrat der geraden Amplitude zu erhalten, so
kann man mit einer Bedingung auf die Summe, bzw. die Differenz von cos#1 und
cos#2 das Quadrat der geraden, bzw. der ungeraden Amplitude f¨ ur den Fall ungleicher
Energieaufteilung erhalten: F¨ ur die Extraktion der Quadrate der geraden Amplitude f¨ ur








2 (cos#1 + cos#2)
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F¨ ur das Quadrat der ungeraden Ampliude setzt man analog die Bedingung








2 (cos#1 ¡ cos#2)
2 (4.8)
Diese Methode f¨ uhrt in der Regel aber nicht zum Erfolg, da man in beiden F¨ allen nur
einen geringen Statistikumfang zur Verf¨ ugung hat.
F¨ ur einen COLTRIMS-Datensatz wurde deshalb von Bertold Kr¨ assig eine Methode
f¨ ur die Extraktion der geraden und ungeraden Amplitude entwickelt, die es erlaubt, alle
gewonnenen Daten, die im vollen Raumwinkel gesammelt wurden, f¨ ur die Auswertung zu
verwenden [103]. F¨ ur die Herleitung dieser Methode werden keine Annahmen gemacht,
außer der G¨ ultigkeit der Dipoln¨ aherung und der Verwendung von linear polarisiertem
Licht.
Gleichung 2.7 enth¨ alt die dynamischen Gr¨ oßen ag und au (als Funktion der Energie-
aufteilung und des Relativwinkels #12) sowiegeometrische Gr¨ oßen, die keine Information
enthalten. Das Ziel ist, die dynamischen Gr¨ oßen unter Verwendung des gesamten
COLTRIMS-Datensatzes herauszupr¨ aparieren. Anders ausgedr¨ uckt: Man integriert bei
dieser Methode bis auf den Zwischenwinkel #12 und der Energieaufteilung ¨ uber alle Pa-
rameter.
F¨ ur solch eine Integration ist es sinnvoll, die vier Winkel der zwei Elektron-Impulse
(#1, #2, '1, '2) in die drei Euler-Winkel ®, ¯, ° zu transformieren.
Die Impulse der beiden Elektronen und der Kern beschreiben ein Dreieck mit #12 als
¨ Offnungswinkel,diedreiEulerwinkel®,¯,° bestimmendieOrientierungdiesesDreiecks
im Raum.



































C ¡ D =
32¼2
3
j ag jj au j cosΦsin#12 (4.12)
Die Bedingungen auf cos#1 und cos#2 werden zu Bedingungen auf °. Dieser Winkel4.5. EXTRAKTION DER AMPLITUDEN 75
wird wie folgt deﬁniert:
° = arctan
Ã
(cos#1 ¡ cos#2)cos #12
2




Prinzipiell ist es m¨ oglich, die Winkel ° herauszusuchen, bei denen der Term ag oder der
mit au oder der mit dem Mischterm Null wird. Das ist bei ° = 0, ° = §¼=2 und bei
° = §¼=4 der Fall. Das sind aber - wie bei den Gleichungen 4.7 und 4.8 - wieder nur
singul¨ are Werte.
Eine andere Methode zur Extraktion der Amplituden besteht aus einer Integration von
° ¨ uber spezielle Bereiche. In diesen Bereichen (A;B;C;D) ¨ uberwiegt dann entweder ag
oder au. Wenn man D von C subtrahiert, erh¨ alt man zweimal den Mischterm.
Die Mischung von ag und au in den Bereichen A und B ist durch die Gleichungen
4.14 und 4.15 gegeben. Der Mischungsparameter ist analytisch bestimmbar und h¨ angt

















































































Die Integrationen sind so gew¨ ahlt, daß A + B und C + D eine Integration ¨ uber den gesam-
ten ¼-Bereich des °-Winkels darstellt.














ausdr¨ ucken. Gleichungen 4.10 und 4.11 lassen erkennen, daß die Statistik f¨ ur ag bei
#12 = 180± und f¨ ur au bei #12 = 0± immer schlechter ist als f¨ ur die ¨ ubrigen Zwischen-
winkel.76 KAPITEL 4. DATENANALYSE

























































mit den bekannten Integrationsgrenzen.
Erw¨ ahnt sei noch, daß diese Methode lediglich den Cosinus der Phase zu extrahieren
erlaubt (Gleichung 4.20). M¨ ochte man Information ¨ uber die genaue Phase, also den Sinus
und den Cosinus der Phase haben, l¨ aßt sich hierzu die Gleichung
CD ´ 5DCS¾+ ¡ 5DCS¾¡
= ¡4 ¢ sin('12)Imfaga
¤
ug = ¡4 ¢ sin('12) j ag jj au j sinΦ (4.21)
verwenden.
Beide Gleichungen, Gl. 4.20 und Gl. 4.21, werden bei den hier vorliegenden Daten
hinzugezogen, um die exakte Phase zu bestimmen (siehe Kapitel 5.7 und 6.6).Kapitel 5
Ergebnisse der Photodoppelionisation
100 eV ¨ uber der Schwelle
F¨ ur eine ¨ Ubersicht ¨ uber die Ergebnisse werden die einfachdifferentiellen Wirkungsquer-
schnitte d¾=dE1, die doppeltdifferentiellen Wirkungsquerschnitte, der ¯-Parameter und
die Impulsverteilung in den einzelnen Elektronen- sowie in Jacobi-Koordinaten gezeigt.
Diese Vorgehensweise bietet die M¨ oglichkeit zu pr¨ ufen, ob der Doppelionisationsprozess
bei dieser Energie noch im Geltungsbereich der Wannier-N¨ aherung liegt.
Danach werden die vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitte f¨ ur linear und
zirkular polarisiertes Licht betrachtet. Das letzte Unterkapitel besch¨ aftigt sich mit der
geraden und der ungeraden Amplitude sowie der Relativphase zwischen beiden.
5.1 Einfachdifferentielle Wirkungsquerschnitte und der
¯-Parameter
Abbildung 5.1 (a) zeigt den einfachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt der Photodoppel-
ionisation von Helium 100 eV ¨ uber der Schwelle. Die Verteilung hat die Form einer Wan-
ne mit einem Minimum bei gleicher Energieaufteilung: Die Wahrscheinlichkeit f¨ ur eine
asymmetrische Energieaufteilung zwischen beiden Elektronen ist h¨ oher, als wenn beide
Elektronendie gleiche Energiehaben. DerVergleichmitentsprechenden Daten beiniedri-
ger Energie [36, 35] zeigt eine mit steigender Photon-Energie zunehmend asymmetrische
Energieaufteilung.
Abbildung 5.1 (b) zeigt den Anisotropie-Parameter. Sehr langsame Elektronen wer-
den isotrop (¯ = 0) emittiert, w¨ ahrend Elektronen mit einer Energie von nahezu 100 eV
einen Anisotropie-Parameter von etwa ¯ = 1,3 haben, also ¨ uberwiegend entlang der
Polarisationsachse emittiert werden. Vergleicht man diese Daten mit dem Verlauf des ¯-
Parameters 20 eV [53] ¨ uber der Schwelle, so l¨ aßt sich folgendes feststellen: Sowohl bei
20 eV als auch bei 100 eV werden die sehr langsamen Elektronen isotrop emittiert. Der
¯-Parameter f¨ ur die schnellen Elektronen nimmt jedoch f¨ ur die beiden Energien unter-
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Abbildung 5.1: (a) Energieverteilung der Elektronen (d¾=dE1). (b) Der Anisotropie-Parameter ¯ von
einem der beiden Elektronen aus der Photodoppelionisation von Helium bei einer Photon-Energie von
E° = 179 eV. Die Eins¨ atze zeigen den doppeltdifferentiellen Wirkungsquerschnitt d¾2=(dΩdE) f¨ ur
E1;2 = 1 eV und 99 eV in Polarkoordinaten. Abbildung aus Knapp et al. [104].
schiedliche Werte an: w¨ ahrend bei 100 eV ein Anisotropie-Parameter ¯ = 1,3 gemessen
wurde, ﬁndet man bei 20 eV ein ¯ » = 0,2 [53], also eine fast isotrope Verteilung der 20 eV
Elektronen.
Abbildung 5.2 zeigt die Daten aus Abbildung 5.1 in Jacobi-Koordinaten (siehe Ka-
pitel 2.3); Abbildung 5.2 (a) den einfachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt. Man kann
erkennen, daß E+ ein wenig kleiner als E¡ ist1.
In Abbildung 5.2 (b) ist der ¯-Parameter in den Jacobi-Koordinaten ¯+ und ¯¡ an-
gegeben; es zeigt sich, daß der ¯¡-Parameter nicht mehr negativ ist, wie es nahe an der
Schwelle der Fall ist [53]. Die durchgezogene und die gestrichelte Linie zeigen jeweils
das Ergebnis einer 3C-Rechnung in L¨ angen- und Geschwindigkeitsform.
1Zur Erinnerung: E+ = p2
+=4 und E¡ = p2
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Abbildung 5.2: (a) Einfachdifferentieller Wirkungsquerschnitt SDCS = d¾=dE+ in Jacobi-Koordinaten,
Energie in Einheiten von 100 eV ¨ uber der Schwelle. (b) ¯+ und ¯¡-Parameter. Die Punkte zeigen die expe-
rimentellen Daten, die durchgezogene und die gestrichelte Linie stellen die Ergebnisse einer 3C-Rechnung
in L¨ angen- und Geschwindigkeitsform dar. Abbildung aus Knapp et al. [104].
5.2 Impulsverteilung in einzelnen Elektronen- und in
Jacobi-Koordinaten
Abbildung 5.3 zeigt den Summenimpuls ~ p+, den Elektronen-Impuls ~ p1 und den
Relativimpuls ~ p¡ f¨ ur folgende ¨ Uberschußenergien Eexc = 1 eV [5], 20 eV [53] und
100 eV. Der Summenimpuls ~ p+ von beiden Elektronen, der wegen der Impulserhaltung
gleichzeitig der entgegengesetzte Impuls des doppelt geladenen Heliumions ist, weist bei
allen Energien in Richtung der Polarisationsachse. Dies ist damit zu erkl¨ aren, daß - un-
abh¨ angig von der Elektron-Elektron-Wechselwirkung - das Ion immer ein Teil des Dipols
ist, an den das Photon ankoppelt. Die Verteilung reﬂektiert somit die Absorption des Pho-
tons.
Die Verteilung der Impulse der einzelnen Elektronen p1 scheint zun¨ achst weitgehend
unabh¨ angig von der Photon-Energie zu sein. Jedoch f¨ allt bei n¨ aherem Hinsehen folgendes
auf: W¨ ahrend die Intensit¨ at bei 1 eV und bei 20 eV allein auf geringe Elektronenimpulse
beschr¨ ankt ist, ist bei den 100 eV-Daten neben dem Maximum bei geringen Elektronen-
energien auch ein Maximum bei sehr hohen Energien vorhanden. Dieses Maximum be-
ﬁndet sich entlang der Polarisationsrichtung und kann damit erkl¨ art werden, daß die ganz
schnellen Elektronen mit einer Energie von oder nahezu 100 eV einen ¯-Parameter von




















































































































































Abbildung 5.3: Projektionen der Impuls-Verteilung der Photodoppelionisation von Helium bei drei ver-
schiedenen Energien ¨ uber der Schwelle. Von links nach rechts: Datensatz f¨ ur 1 eV, 20 eV und 100 eV ¨ uber
der Schwelle. Die Daten f¨ ur 1 eV und 20 eV (linke und mittlere Spalte) stammen aus [5] und [53]. Die Mes-
sungen bei 100 eV ¨ uber der Schwelle sind in der rechten Spalte dargestellt. Die z¡ und die y¡Komponente
des Impulses sind auf der horizontalen und der vertikalen Achse aufgetragen. Der Polarisationsvektor liegt
entlang der horizontalen Achse und das Licht breitet sich senkrecht zu y und z aus. Die Abbildungen sind
Projektionen auf die y ¡ z Ebene mit ¡0,1< px <0,1 a.u. f¨ ur die 1 eV Daten, ¡0,2< px <0,2 a.u.
f¨ ur die 20 eV Daten und f¨ ur 100 eV ¨ uber der Schwelle sind alle Events dargestellt, die die Bedingung
¡1< px <1 a.u. erf¨ ullen. (a), (d), (g) stellen den Summenimpuls p+ der beiden Elektronen f¨ ur 1 eV, 20 eV
und 100 eV ¨ uber der Schwelle dar. Aufgrund der Impulserhaltung ist p+ die entgegengesetzte Impulsver-
teilung vom He2+ Ion. Die Diagramme (b), (e), (h) zeigen die Elektron-Impuls-Verteilung p1 (zu jedem
langsamen Elektron gibt es ein entsprechendes schnelles Elektron) und (c), (f), (i) den Relativimpuls der
beiden Elektronen ~ p¡ = (p1 ¡ p2)=2. Der Kreis markiert alle Events mit maximal m¨ oglichem Impuls bei
der jeweiligen Photon-Energie. Abbildung aus Knapp et al. [104].5.3. DARSTELLUNG DES 5DCS MIT LINEAR POLARISIERTEM LICHT 81
larisationsrichtung emittiert, w¨ ahrend die Verteilung der langsamen Elektronen isotrop
erfolgt, sie also einen Anisotropie-Parameter von ¯ = 0 haben, wie in Abbildung 5.1 zu
erkennen ist.
Den gr¨ oßten Unterschied sieht man jedoch im Relativimpuls ~ p¡ der beiden Elek-
tronen:W¨ ahrendderRelativimpulsbei1eVund20eVsenkrechtzumPolarisationsvektor
vorzuﬁnden ist, ist dieses Maximum bei 100 eV fast g¨ anzlich verschwunden. Statt dessen
ﬁndet man eine Ausrichtung entlang der Polarisationsachse.
Die Ausrichtung des Relativimpulses ~ p¡ senkrecht zur Polarisationsachse bedeutet,
daß Endzust¨ ande mit m = 1 bevorzugt sind, siehe Kapitel 2.3. Der Endzustand nimmt
bei Energien Eexc · 20 eV [5, 53] somit einen molekularen ¼u-Zustand ein; der Drei-
Teilchen-Aufbruch bei einer ¨ Uberschußenergie von 1 eV und 20 eV liegt demnach im
G¨ ultigkeitsbereich der Wannier-N¨ aherung.
Bei 100 eV ¨ uber der Schwelle tritt ein Relativimpuls parallel zum Polarisationsvektor
auf; somit dominiert m = 0, der Endzustand kann durch einen molekularen ¾u-Zustand
beschriebenwerden.HieristdieNeigungsregel∆((¡1)t+m) » = 0nichtmehrg¨ ultig,wobei
der Anfangszustand durch einen ¾g Zustand (m = 0 und t = 0) gegeben ist und wegen
der negativen Parit¨ at t = 1 ist.
Der zum Polarisationsvektor senkrechte Aufbruch des Elektronenpaares wird bei
geringen ¨ Uberschußenergien damit begr¨ undet, daß eine Oszillation des Helium-Kerns
parallel zur Relativbewegung der beiden Elektronen zu einer Rekombination f¨ uhren
w¨ urde, was einer Photoeinfachionisation gleichkommt. Wie bei geringen ¨ Uberschuß-
energien schwingt der Kern auch bei 100 eV parallel zum Polarisationsvektor. Gleichzei-
tig ﬁndet nun der Aufbruch der beiden Elektronen auch parallel zum Polarisationsvektor
statt. Aufgrund der hohen Geschwindigkeitsdifferenzen der Elektronen zum doppelt ge-
ladenen Heliumion ist trotz der Parallelit¨ at des Summen- zum Differenzimpuls ~ p+ k ~ p¡
die Wahrscheinlichkeit einer Rekombination vernachl¨ assigbar gering.
5.3 Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungs-
querschnitts mit linear polarisiertem Licht
Abbildung 5.4 zeigt einen ¨ Uberblick des Drei-Teilchen-Aufbruchs. Dargestellt ist die Im-
pulsverteilung von Elektron e2 f¨ ur eine feste Richtung von e1, die durch einen Pfeil ge-
kennzeichnet ist. Die Impulse beider Elektronen liegen senkrecht zur Lichtausbreitung.
Der ¨ außere Kreis kennzeichnet den Ort, an dem Elektron e2 die gesamte ¨ Uberschußener-
gie von 100 eV besitzt, der innere Kreis zeigt den Ort, an dem beide Elektronen 50 eV
haben.
Diese Illustration macht von den Vorteilen der COLTRIMS-Apparatur Gebrauch:
Auf der einen Seite werden alle geladenen Teilchen im vollen Raumwinkel nachgewie-
sen, andererseits ﬁndet keine Vorauswahl der Energieaufteilungen w¨ ahrend der Messung
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Abbildung 5.4: Impulsverteilung des zweiten Elektrons e2 mit Ber¨ ucksichtigung des ersten Elektrons e1 f¨ ur
Eexc = 100 eV ¨ uber der Schwelle. Die beiden Elektronen beﬁnden sich in einer Ebene senkrecht zur Strahl-
ausbreitung x: #x1 = #x2 = 90± § 30±. Der Pfeil kennzeichnet die Richtung des ersten Elektrons e1. Der
¨ außere Kreis markiert den maximal m¨ oglichen Impuls. Der innere Kreis kennzeichnet den Ort aller Events
mit gleicher Energieaufteilung. Abbildung (a) zeigt die Impulsverteilung, wobei ¨ uber alle Orientierungen
der Polarisationsachse integriert ist, w¨ ahrend (b) und (c) eine Unterauswahl aller Events, die in (a) abge-
bildet sind, zeigt. Der Polarisationsvektor in (b) und (c) verl¨ auft horizontal. (b) Elektron e1 ist innerhalb #1
= § 30± parallel zur Polarisationsachse; (c) Elektron e1 ist innerhalb § 5± senkrecht zur Polarisationsachse
(#1 = 90± § 5±). Der Stern markiert den Ort des Knotens bei ~ p1 = ¡~ p2 (Auswahlregel C). Dieser Knoten
ist unabh¨ angig von der Polarisation und deshalb in allen drei Abbildungen vorhanden.
ment¨ aren Elektrons in bezug zum festgehaltenen, wobei in Abbildung 5.4 (a) ¨ uber alle
Orientierungen der Polarisationachse integriert wurde. Die Abbildungen 5.4 (b) und (c)
stellen Teilmengen aus (a) dar, bei denen das erste Elektron einmal parallel und das andere
Mal senkrecht zur Polarisation festgehalten wurde.
Die Struktur der Impulsverteilung wird im wesentlichen durch zwei Effekte domi-
niert: Wegen der Elektron-Abstoßung werden beide Elektronen haupts¨ achlich in entge-
gengesetzte Richtung emittiert. Der zweite Effekt ist durch die 1P1-Symmetrie des End-
zustandes bedingt. Diese Symmetrie f¨ uhrt zu den bekannten Auswahlregeln (aufgef¨ uhrt
in Kapitel 2.2.3):
Alle drei Verteilungen zeigen einen Knoten (markiert durch einen Stern), der auf Aus-
wahlregel C zur¨ uckzuf¨ uhren ist: Durch die negative Parit¨ at im Endzustand ist die Wellen-
funktion f¨ ur ~ p1 = ¡~ p2 Null. Da diese Auswahlregel unabh¨ angig von der Polarisation
g¨ ultig ist, ist sie in allen drei Abbildungen zu ﬁnden.
AuswahlregelAistnurf¨ ur#1 =90± wirksam:DerWirkungsquerschnittistNull,wenn
beide Elektronen senkrecht zum Polarisationsvektor emittiert werden. Da diese Auswahl-
regel f¨ ur alle Energieaufteilungen g¨ ultig ist, ist die Intensit¨ at der Winkelverteilung f¨ ur
e2 ? " Null.
Nachdem eine ¨ Ubersicht ¨ uber den gesamten Drei-Teilchen-Aufbruch gegeben wurde,
werden im folgenden die vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitte in der ¨ ublichen











































Abbildung 5.5: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation von Helium bei
einer Photon-Energie von E° = 179 eV auf absoluter Skala in barn=(eV ¢sterad2). In allen Abbildungen
ist die Polarisation horizontal. Die Richtung und die Energie eines der beiden Elektronen ist festgehalten
(Pfeil). Dargestellt ist die Winkelverteilung des komplement¨ aren Elektrons, das sich in mit §7± inner-
halb der Ebene beﬁndet. Die Daten sind auf den pr¨ azise gemessenen absoluten Wirkungsquerschnitt von
Samson et al. [83], [15] normiert. Die durchgezogene Linie stellt eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeits-
form, die gepunktete in L¨ angen- und die gestrichelte Linie in Beschleunigungsform dar. Die Rechnungen
in Geschwindigkeits- und Beschleunigungsform sind nahezu identisch, so daß die Beschleunigungsform
(gestrichelte Linie) kaum sichtbar ist. F¨ ur alle Abbildungen gilt: ¡5± <#1 <5± (a) 97<E1 <100 eV, (b)
85<E1 <95 eV, (c) 75<E1 <85 eV, (d) 65<E1 <75 eV, (e) 45<E1 <55 eV, (f) 25<E1 <35 eV, (g)
25<E1<35 eV, (h) 5<E1<15 eV, (i) 0<E1<3 eV.84 KAPITEL 5. ERGEBNISSE DER PDI 100 EV ¨ UBER DER SCHWELLE
in koplanarer Geometrie gezeigt, d.h. in diesen hier abgebildeten Darstellungen sind die
beiden Elektronen und der Polarisationsvektor in der Bildebene. Die durchgezogene Li-
nie ist das Ergebnis einer CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in
L¨ angen- und die gestrichelte in Beschleunigungsform. Die Abbildungen 5.5 bis 5.8 zei-
gen, wie der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt von der Energieaufteilung und
dem Winkel des festgehaltenen Elektrons zum Polarisationsvektor abh¨ angt. Es sind fol-
gende Energieaufteilungen herausgegriffen worden: 1,5 eV$98,5 eV; 10 eV$90 eV;
20 eV$80 eV; 30 eV$70 eV und 50 eV$50 eV. Der Winkel zwischen dem festgehal-
tenen Elektron und dem Polarisationsvektor betr¨ agt #1 = 0±, 15±, 45± und 90±.
Der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt f¨ ur #1 = 0± (Abbildung 5.5) l¨ aßt
eine starke Abh¨ angigkeit der Winkelverteilung von der Energieaufteilung erkennen: Die
Winkelverteilung des sehr langsamen Elektrons zeigt einen Lobe2, der unterschiedliche
Formen annimmt: die Winkelverteilung des sehr langsamen 1,5 eV Elektrons hat die Ge-
stalt einer Ellipse, w¨ ahrend die Verteilung des E2 = 10 eV Elektrons die Form eines Her-
zens hat. Mit steigender Energie des langsamen Elektrons bilden sich zwei Lobes aus
(E2 = 30 eV und E2 = 50 eV). Bei gleicher Energieaufteilung gibt es einen Knoten
in der Verteilung, der auf Auswahlregel C zur¨ uckzuf¨ uhren ist. Gleichzeitig ist auch der
Wirkungsquerschnitt f¨ ur parallele Emission aufgrund der gegenseitigen Abstoßung der
beiden Elektronen Null. F¨ ur E2 > 50 eV bildet sich ein dritter Lobe parallel zum Pola-
risationsvektor aus. Mit wachsender Energie des komplement¨ aren Elektrons verschiebt
sich das Verh¨ altnis von diesem dritten Lobe zu den anderen beiden. Dieser dritte Lo-
be wird mit zunehmend ungleicher Energieaufteilung gr¨ oßer in Relation zu den ande-
ren beiden Lobes, die weitgehend senkrecht auf dem Polarisationsvektor stehen. Die-
se beiden noch separat voneinander getrennten Lobes senkrecht zum Polarisationsvektor
wachsen zu einem einzigen Lobe zusammen. Bei einer Energie von E2 = 98,5 eV ﬁndet
sich eine Winkelverteilung, die der Kontur eines Fisches ¨ ahnelt. Die CCC-Rechnung in
Geschwindigkeitsform (durchgezogene Linie) zeigt gute ¨ Ubereinstimmung mit den expe-
rimentellen Daten, sowohl von der Form als auch vom Absolutwert.
Wie in Kapitel 2.6 erw¨ ahnt, kann der Dipoloperator durch eine Transformation auch
in L¨ angen- und Beschleunigungsform angegeben werden. Da alle Formen gleichwertig
sind, m¨ ußte eine gute Theorie f¨ ur alle Formen das gleiche Ergebnis liefern. Aufgrund
diverser N¨ aherungen bei der Berechnung existieren aber doch geringf¨ ugige Unterschiede
zwischen den einzelnen Formen. Exemplarisch ist, um diese ¨ Ubereinstimmung zu ¨ uber-
pr¨ ufen, in Abbildung 5.5 neben der CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform auch die
Rechnung in L¨ angen- und Beschleunigungsform angegeben. Die Rechnungen in L¨ angen-,
in Geschwindigkeits- und in Beschleunigungsform stimmen sowohl bez¨ uglich Gr¨ oße als
auch Form gut miteinander ¨ uberein. Nach A. Kheifets und I. Bray ist die CCC-Rechnung
in Geschwindigkeitsform die zuverl¨ assigste [105]. Deshalb werden in den folgenden
Winkeldarstellungen die experimentellen Daten mit der CCC-Rechnung in Geschwindig-
keitsform verglichen.












































Abbildung 5.6: Analog zu Abbildung 5.5; Ausnahme: In allen Abbildungen ist der Winkel des festgehalte-
nen Elektrons zur Polarisationsachse #1= (15 § 10)±, das komplement¨ are Elektron ist mit §15± innerhalb
der Ebene, die durch das festgehaltene Elektron und den Polarisationsvektor deﬁniert ist. Die durchgezoge-
ne Linie stellt eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform dar.
Bei #1 = 15± (Abbildung 5.6) weist die Winkelverteilung eine andere Struktur auf.
Da nun der Impuls des festgehaltenen Elektrons nicht mehr parallel zum Polarisation-
vektor liegt, ist die Symmetrie der Winkelverteilung bez¨ uglich der Polarisationsachse ge-
brochen. F¨ ur die Verteilung des langsamen 1,5 eV Elektrons ergibt sich eine ”gekipp-
te“ Ellipse. Mit wachsender Energie E2 werden die Lobes der Winkelverteilung etwas
schmaler (Abbildung 5.6 (b) und (c)). Bei gleicher Energieaufteilung gibt es zwei Lobes,
einen großen (im dritten und vierten Quadranten) und einen kleinen (im ersten und zwei-
ten Quadranten). Mit gr¨ oßer werdendem E2 bildet sich wieder ein dritter Lobe parallel
zum Polarisationsvektor aus.
F¨ ur #1 = 45± ist die Winkelverteilung des langsamen Elektrons, die vorher die Form














































Abbildung 5.7: Analog zu Abbildung 5.5; außer: In allen Abbildungen ist der Winkel des festgehaltenen
Elektrons zur Polarisationsachse #1 = (45 § 3)±, das komplement¨ are Elektron ist innerhalb von §15± in
der Ebene, die durch das festgehaltene Elektron und den Polarisationsvektor aufgespannt wird.
Elektrons existiert nur noch ein Lobe. Bei gleicher Energieaufteilung bildet sich ein zwei-
ter Lobe parallel zum Polarisationsvektor aus. Je gr¨ oßer die Energie des komplement¨ aren
Elektrons ist, desto gr¨ oßer ist dieser Lobe parallel zum Polarisationsvektor. Bei einer
Energie von E1 = 10 eV f¨ ur das festgehaltene Elektron sind beide Lobes in etwa gleich
groß.
Vergleicht man die Winkelverteilungen, insbesondere die Anzahl der Lobes f¨ ur eine
feste Energieaufteilung f¨ ur verschiedene Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron
und dem Polarisationsvektor, so gibt es wesentliche Unterschiede. Diese Unterschiede in
den Winkelverteilungen beruhen jedoch nicht auf einer ¨ Anderung der Dynamik zwischen
beiden Elektronen, sondern sind allein durch die geometrischen Faktoren, die die 1P1-
Symmetrie wiederspiegeln, gegeben. Diese haben einen starken Einﬂuß auf die Winkel-









































Abbildung 5.8: Analog zu Abbildung 5.5; Ausnahme: In allen Abbildungen ist der Winkel des festgehalte-
nenElektrons zurPolarisationsachse#1=(90§5)±,daskomplement¨ areElektronist innerhalbvon§15± der
Ebene, die durch das festgehaltene Elektron und den Polarisationsvektor deﬁniert ist. Die Daten sind an der
vertikalen Achse gespiegelt; d.h. die Daten im zweiten und dritten Quadraten sind gleich der Daten im er-
sten und vierten Quadranten. Im Fall gleicher Energieaufteilung sind zwei zus¨ atzliche Winkelverteilungen
dargestellt. Diese Linien stellen die Winkelverteilungen f¨ ur E1 = E2 = 10 eV (gestrichelte Linie) und
E1 = E2 = 0,5 eV (gepunktete Linie) dar; beide Winkelverteilungen stammen aus [6].
keit des Winkels eine ¨ Anderung in der Struktur aufweist, liegt das allein an der 1P1-
Symmetrie; die Elektron-Elektron-Korrelation ¨ andert sich nicht.
Da f¨ ur #1 = 90± (Abbildung 5.8) die geometrischen Faktoren f¨ ur die gerade und
ungerade Amplitude beide eine Dipolverteilung zeigen3 (Auswahlregel A), ist der quali-
tative Verlauf aller Winkelverteilungen gleich. Diese Auswahlregel und die gegenseitige
Abstoßung der Elektronen erlauben nicht viele Freiheiten innerhalb der Winkelverteilung.
In allen Abbildungen ist eine Zwei-Lobe-Struktur sichtbar. Die Lage und die Breite der
3und zus¨ atzlich j ag j2 und j au j2 durch eine Gaußsche Glockenkurve beschrieben werden k¨ onnen88 KAPITEL 5. ERGEBNISSE DER PDI 100 EV ¨ UBER DER SCHWELLE
Lobes ist aber von Abbildung zu Abbildung unterschiedlich. Dies liegt im wesentlichen
an der Korrelationsbreite der geraden und der ungeraden Amplitude (siehe Kapitel 5.7).
Im Fall gleicher Energieaufteilung sind zwei zus¨ atzliche Winkelverteilungen darge-
stellt. Diese Linien stellen die Winkelverteilungen f¨ ur E1 = E2 = 10 eV (gestrichelte
Linie) und E1 = E2 = 0,5 eV (gepunktete Linie) dar; beide Winkelverteilungen sind [6]
entnommen.
Diese beiden Linien und die vorliegenden experimentellen Daten f¨ ur E1 =
E2 = 50 eV unterscheiden sich in der Winkelposition der Lobe-Maxima, ihrer relativen
Gr¨ oße und ihrer Breite. Die Lobes von E1 = E2 = 0,5 eV und E1 = E2 = 10 eV sind
schmaler als die des 50 eV Elektrons. Zus¨ atzlich sind die Lobes mehr r¨ uckw¨ arts gerichtet.
Wie in Kapitel 2.5.1 berichtet, h¨ angt die Winkelverteilung bei gleicher Energieauf-
teilung allein von dem Quadrat der geraden Amplitude ab. Dieses Quadrat der gera-
den Amplitude l¨ aßt sich innerhalb des G¨ ultigkeitsbereiches der Wannier-N¨ aherung, al-
so bei geringen ¨ Uberschußenergien als Gauß’sche Glockenkurve darstellen, wobei die
FWHM der Gauß-Kurve von der Energie ¨ uber der Schwelle abh¨ angt. Je gr¨ oßer die
Photon-Energie, desto geringer ist die gegenseitige Abstoßung der Elektronen, was sich
in der FWHM niederschl¨ agt. F¨ ur die Winkelverteilung des E1 = E2 = 0,5 eV Elek-
trons ist eine Gauß’sche Glockenkurve mit einer FWHM = 68± [6] und f¨ ur das E1 =
E2 = 20 eV Elektron eine mit FWHM = 91± [6] angesetzt und diese mit dem geome-
trischen Faktor von cos2 #2 gewichtet worden. F¨ ur 100 eV ¨ uber der Schwelle ﬁnden wir
eine FWHM = 121±§3±.
Zusammenfassend l¨ aßt sich sagen, daß mit abnehmender Photon-Energie die Lobes
schmaler werden und mehr r¨ uckw¨ arts gerichtet sind: Dies ist allein das Ergebnis der Ab-
stoßung der beiden Elektronen, die mit abnehmender ¨ Uberschußenergie zunimmt.
5.4 Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungs-
querschnitts mit zirkular polarisiertem Licht
Einen ¨ Uberblick ¨ uber die Struktur des Drei-Teilchen-Aufbruchs im Endzustand zeigt
Abbildung 5.9. Betrachtet wird die Impulsverteilung des komplement¨ aren Elektrons e2
f¨ ur eine feste Richtung von e1, die durch einen Pfeil gekennzeichnet ist. Beide Elek-
tronen sind senkrecht zur Strahlausbreitung festgehalten. Die Lichtausbreitungrichtung
steht senkrecht zur Bildebene. In der linken Abbildung ist das Licht links zirkular polari-
siert, in der rechten Abbildung rechts zirkular polarisiert. Der ¨ außere Kreis kennzeichnet
den Ort, wo Elektron e2 die gesamte ¨ Uberschußenergie von 100 eV aufgenommen hat, der
innere Kreis kennzeichnet die Situation, in der beide Elektronen eine Energie von 50 eV
besitzen.
Drei physikalische Effekte sind sichtbar:
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Abbildung 5.9: Impulsverteilung des zweiten Elektrons e2 mit Ber¨ ucksichtigung des ersten Elektrons
e1 f¨ ur Eexc = 100 eV ¨ uber der Schwelle. Links: links zirkular polarisiertes Licht; rechts: rechts zir-
kular polarisiertes Licht. Die beiden Elektronen sind in einer Ebene senkrecht zur Strahlausbreitung x:
#x1 = #x2 = 90± § 7±. Der Pfeil kennzeichnet die Richtung des ersten Elektrons e1. Der ¨ außere Kreis
kennzeichnet den maximal m¨ oglichen Impuls. Der innere Kreis kennzeichnet den Ort aller Events mit glei-
cher Energieaufteilung. Der Stern markiert den Ort des Knotens bei ~ p1 = ¡~ p2 (Auswahlregel C). Dieser
Knoten ist unabh¨ angig von der Polarisation und deshalb in beiden Abbildungen vorhanden.
Hemisph¨ aren emittiert.
² Durch die 1P1-Symmetrie gibt es einen Knoten (wieder durch einen Stern markiert)
bei ~ p1 = ¡ ~ p2 (Auswahlregel C).
² Im Gegensatz zur Impulsverteilung f¨ ur die Photodoppelionisation mit linear polari-
siertem Licht ist die Impulsverteilung des komplement¨ aren Elektrons nicht symme-
trisch zur horizontalen Achse, die durch die Richtung des festgehaltenen Elektrons
gegeben ist. Mehr noch, sie zeigt eine Wirbel-Struktur. Diese Wirbel-Struktur hat
nichts mit den in Kapitel 2.2.3 aufgelisteten Auswahlregeln zu tun; sie ist ein Resul-
tat der Dynamik zwischen beiden Elektronen, die durch das rotierende elektrische
Feld getrieben werden.
F¨ ur einen besseren Vergleich mit der Theorie wird der vollst¨ andig differentielle
Wirkungsquerschnitt mit rechts zirkular polarisiertem Licht auf absoluter Skala in den
¨ ublichen Polarwinkeln gezeigt (Abbildung 5.10). Um einen gr¨ oßeren Statistikumfang zu
bekommen, sind alle Events beider Experimente mit links- und rechts-zirkular polarisier-
tem Licht nach Gleichung 2.6 addiert worden. Die beiden Elektronen beﬁnden sich in
einer Ebene senkrecht zur Lichtausbreitung. In Abbildung 5.10 ist die Lichtausbreitung
senkrecht zur Bildebene dargestellt. Die Abbildung zeigt die Winkelverteilung des kom-


























Abbildung 5.10: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation von Helium mit
einer Photon-Energie von E° = 179 eV auf absoluter Skala in barn=(eV ¢sterad2). Die beiden Elektronen
sind in einer Ebene senkrecht zur Strahlausbreitung x: #x1 = #x2 = 90± § 7±. Die Richtung und die
Energie von einem der beiden Elektronen ist festgehalten (Pfeil). Dargestellt ist die Winkelverteilung des
komplement¨ aren Elektrons. Die durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform.
Die Messungen sind auf pr¨ azise gemessene Wirkungsquerschnitte von Samson et al. [83], [15] normiert.
Die 5DCS von links zirkular polarisiertem Licht sind gespiegelt und zu den 5DCS von rechts zirkular
polarisiertem Licht addiert. Energie-Integrationsgrenzen: (a) 97 < E1 < 100 eV, (b) 85 < E1 < 95 eV, (c)
75<E1<85 eV, (d) 65<E1<75 eV, (e) 45<E1<55 eV.5.5. ZIRKULARER DICHROISMUS 91
gezogene Linie markiert wieder die CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. Die Ab-
bildung zeigt die Abh¨ angigkeit des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnittes von
der Energieaufteilung. Es wurden die gleichen Energieaufteilungen herausgegriffen wie
in Abbildung 5.5 bis 5.8.
F¨ ur alle ungleichen Energieaufteilungen kann der Zirkulare Dichroismus qualitativ
gesehen werden. Bei gleicher Energieaufteilung ist die Winkelverteilung symmetrisch
zur horizontalen Achse: Weil beide Elektronen nicht unterscheidbar sind, verschwindet
hier der Zirkulare Dichroismus. Die Winkelverteilung besteht aus zwei gleichen Lobes,
der Knoten stammt von Auswahlregel C. Bei leicht ungleicher Energieaufteilung wird
der Lobe im zweiten Quadrant kleiner, w¨ ahrend der Lobe im dritten Quadrant w¨ achst.
F¨ ur E1 = 98,5 eV ist der Lobe im zweiten Quadrant kaum noch sichtbar, so daß die
Winkelverteilung nur noch aus einem Lobe zu bestehen scheint. Die CCC-Rechnung in
Geschwindigkeitsform stimmt gut mit den experimentellen Daten ¨ uberein.
5.5 Zirkularer Dichroismus
Um den Zirkularen Dichroismus quantitativ zu untersuchen, soll der normierte Zirku-
lare Dichroismus CDn (Abbildung 5.11) betrachtet werden: Bei gleicher Energieauf-
teilung verschwindet CDn wegen der Nichtunterscheidbarkeit der Elektronen. F¨ ur alle
asymmetrischen Energieaufteilungen ist ein recht großer CDn zu ﬁnden; sein maxima-
ler Wert CDn;max ist unabh¨ angig von der Energieaufteilung: CDn;max » = 0,7. Abh¨ angig
von der Energieaufteilung ist jedoch die '12-Position von CDn;max: Da CDn punktsym-
metrisch bez¨ uglich '12 = 180± ist, wird f¨ ur die folgende Erl¨ auterung nur der Bereich
0± · '12 · 180± betrachtet: Bei extrem ungleicher Energieaufteilung ist ein CDn;max
bei einem Winkel von '12 » = 135± zu ﬁnden. Geht man Richtung gleicher Energieauf-
teilung, verschiebt sich CDn;max zu gr¨ oßeren '12-Winkeln. Bei einer Energieaufteilung
von 30 eV$70 eV beﬁndet sich CDn;max bei '12 » = 170±. Die Verschiebung der Extrema
CDn;max von 180± weg bei zunehmender asymmetrischer Energieaufteilung verursacht
eine gr¨ oßere Steigung des Nulldurchgangs bei '12 = 180±.
Ein Vergleich mit CDn bei 20 eV ¨ uber der Schwelle (Achler et al. [64]) ergibt folgen-
des: F¨ ur 20 eV und 100 eV ist jeweils ein konstantes Extremum CDn;max f¨ ur fast alle un-
gleichen Energieaufteilungen vorhanden. F¨ ur 20 eV ¨ uber der Schwelle ist CDn;max » = 0,7
(Experiment), CCC berechnet CDn;max » = 0,9, einen etwas h¨ oher liegenden Wert.
Nach J. Berakdar, nimmt CDn mit
p
Eexc nahe der Schwelle (Eexc !0) ab und ist
proportional zu (
q
1=Eexc) f¨ ur hohe Photonenergien (Eexc ! 1) [62]. Es bleibt zun¨ achst





















































Abbildung 5.11: CDn als Funktion von '12 f¨ ur f¨ unf verschiedene Energieaufteilungen 100 eV ¨ uber der
Schwelle. Die zwei Elektronen sind in einer Ebene senkrecht zur Strahlausbreitung x: #x1 = #x2 =
90± § 7±. Energie-Integrationsgrenzen analog zu Abbildung 5.10.
5.6 Konsistenz-¨ Uberpr¨ ufung
Wie in Kapitel 2.4 erw¨ ahnt, kann ein erster Konsistenz-Check unter Benutzung von Glei-
chung2.6vorgenommenwerden.WennkeinesystematischenFehlervorhandensind,muß
CDn innerhalb der statistischen Fehlerbalken bez¨ uglich '12 = 180± punktsymmetrisch
sein. Der Verlauf von CDn enth¨ alt f¨ ur alle Energieaufteilungen keine Hinweise auf sy-
stematische Fehler. Obwohl die ¨ Ubereinstimmung der gemessenen Daten mit der CCC-
Rechnung gut ist, muß gekl¨ art werden, ob die Daten mit linear polarisiertem Licht zu
den Daten mit zirkular polarisiertem Licht konsistent, d.h. widerspruchsfrei sind. Jamal
Berakdar hat einen Konsistenz-Check [76] vorgeschlagen, der beide Datens¨ atze verwen-
det, siehe Kapitel 2.5.3.
Abbildung 5.12 zeigt diesen Konsistenz-Check. Die vollen Kreise stellen die Summe





































































































































Abbildung 5.12: Konsistenz-Check. Volle Kreise: linear polarisiertes Licht, dargestellt ist die Summe aus
5DCS"x und 5DCS"y. Offene Quadrate: zirkular polarisiertes Licht, dargestellt ist die Summe aus 5DCS¾¡
und 5DCS¾+. Zirkular polarisiertes Licht: Energie- und Winkelintegration wie in Abbildung 5.11. Linear
polarisiertes Licht "x: Energie- und Winkelintegration wie in Abbildung 5.5. Linear polarisiertes Licht
"y: Energie- und Winkelintegration wie in Abbildung 5.8 (a-e). Der Konsistenz-Check zeigt, daß keine
Hinweise auf systematische Fehler erkennbar sind.
rechts zirkular polarisiertem Licht. Hinweise auf systematische Fehler sind nicht erkenn-
bar.
5.7 Amplituden und deren Relativphase
In diesem Kapitel werden die Quadrate der geraden und der ungeraden Amplituden sowie
die Phasen Φ zwischen j ag j und j au j betrachtet. Da ein vollst¨ andiger4 COLTRIMS-
Datensatz zur Photodoppelionisation von Helium zur Verf¨ ugung steht, k¨ onnen unter Ver-
wendung der Extraktionsmethode, wie sie in Kapitel 4.5 beschrieben ist, die Quadrate
beider Amplituden errechnet werden.
4








































































































Abbildung 5.13: Quadrat der geraden Amplitude j ag j2 bei Eexc = 100 eV auf absoluter Skala. Der gesamte
COLTRIMS Datensatz f¨ ur linear polarisiertes Licht wurde f¨ ur die Extraktion von j ag j2 herangezogen.
Die durchgezogene Linie gibt das Ergebnis einer CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform wieder, die
gepunktete in L¨ angen- und die gestrichelte Linie in Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen
von einem der beiden Elektronen: (a) 0<Ee<3 eV, (b) 5<Ee<15 eV, (c) 15<Ee<25 eV, (d) 25<Ee<
35 eV, (e) 45<Ee<55 eV.
Abbildung 5.13 zeigt das Quadrat der geraden Amplitude j ag j2 f¨ ur f¨ unf verschiedene
Energieaufteilungen. Die durchgezogene Linie stellt wieder das Ergebnis einer CCC-
Rechnung in Geschwindigkeitsform dar. Die gepunktete und die gestrichelte Linie sind
eine CCC-Rechnung in L¨ angen- und Beschleunigungsform. Die gew¨ ahlten Energieauf-
teilungen sind die gleichen wie in den vorangegangenen Kapiteln.
Der Verlauf von j ag j2 zeigt f¨ ur alle Energieaufteilungen eine glatte Funktion
mit einem Minimum bei paralleler und einem Maximum bei antiparalleler Emission
der beiden Elektronen. Die experimentellen Daten stimmen mit der CCC-Rechnung in





































































































Abbildung 5.14: Quadrat der ungeraden Amplitude j au j2 bei Eexc = 100 eV auf absoluter Skala. Der
gesamte COLTRIMS-Datensatz f¨ ur linear polarisiertes Licht wurde f¨ ur die Extraktion von j au j2 genutzt.
Die durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und
die gestrichelte Linie in Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen wie in Abbildung 5.13. F¨ ur
eine bessere ¨ Ubersicht ist eine gestrichelte Linie f¨ ur j au j2= 0 in Abbildung (e) gezogen.
bei #12 = 180±; bei gleicher Energieaufteilung ist das Maximum - sowohl in den ex-
perimentellen Daten als auch in der Geschwindigkeitsform der CCC-Rechnung - leicht
zu kleineren Winkeln hin verschoben. Das Maximum bei 180± ist auf die gegenseitige
Abstoßung der beiden Elektronen zur¨ uckzuf¨ uhren.
Bei gleicher Energieaufteilung ﬁndet man die kinematische Auswahlregel: Der
Wirkungsquerschnitt f¨ ur gleiche Energieaufteilung ist Null, wenn beide Elektronen in
die gleiche Richtung emittiert werden (j ag j2= 0 bei #12=0±).
Das Quadrat der geraden Amplitude zeigt f¨ ur eine Energieaufteilung von
1,5 eV$98,5 eV, daß diese kinematische Auswahlregel f¨ ur ungleiche Energieauf-
teilung nicht mehr exakt g¨ ultig ist. Die Geschwindigkeitsdifferenz zwischen den beiden




























































Abbildung 5.15: Verh¨ altnis von j ag j2 zu j au j2 bei Eexc = 100 eV. Der gesamte COLTRIMS Datensatz
f¨ ur linear polarisiertes Licht wurde f¨ ur die Extraktion von j ag j2 und j au j2 verwendet. Die durchgezogene
Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und die gestrichelte
Linie in Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen wie in Abbildung 5.13.
Dies kann schon anhand der Winkelverteilungen f¨ ur linear polarisiertes Licht im Falle
ungleicher Energieaufteilung beobachtet werden, da die Winkelverteilung f¨ ur parallele
Emission allein durch j ag j2 gegeben ist:
5DCS0±(E1;E2;#1 = 0
±;#12 = 0
±) = 4 j ag(E1;E2;#12 = 0
±) j
2 : (5.1)
j ag j2 ist bei #12=0± nur f¨ ur gleiche Energieaufteilung Null, bei allen anderen kann man
eine Magnitude ungleich Null f¨ ur parallele Emission erkennen. Besonders deutlich ist die
Magnitude f¨ ur die Winkelverteilung bei einer Energieaufteilung von 1,5 eV$ 98,5 eV
(Abbildungen 5.5(a) und (i)).
Vergleicht man die CCC-Rechnungen untereinander, so ist folgendes festzustellen:
Bei sehr ungleicher Energieaufteilung stimmen alle drei Formen gut miteinander ¨ uberein,
w¨ ahrend bei gleicher, bzw. fast gleicher Energieaufteilung Abweichungen auftreten, be-
sonders stark bei der L¨ angenform. Diese Abweichungen sind auch schon in den Winkel-
verteilungen (Abbildung 5.5) vorhanden, fallen aber nicht ins Auge, da wegen der Multi-
plikation von j ag j2 mit dem geometrischen Faktor, diese Abweichungen bei #12 = 180±
keinen wesentlichen Einﬂuß auf die gerechneten Winkelverteilungen haben (Auswahlre-



















































Abbildung 5.16: Phase zwischen j ag j und j au j bei Eexc = 100 eV. Das Spektrum beinhaltet den ge-
samten COLTRIMS-Datensatz f¨ ur linear und zirkular polarisiertes Licht. Die Phase Φ ist deﬁniert durch
sinΦ = CD=(¡4 ¢ sin'12¢ j ag j ¢ j au j). Die durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung
in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und die gestrichelte Linie in Beschleunigungsform.
Energie-IntegrationsgrenzenvoneinemderbeidenElektronenf¨ urlinearundzirkularpolarisiertesLicht.F¨ ur
linear polarisiertes Licht: (a) 0<Ee<3 eV, (b) 5<Ee<15 eV, (c) 15<Ee<25 eV, (d) 25<Ee<35 eV,
(e) 45<Ee<55 eV. F¨ ur zirkular polarisiertes Licht: Die zwei Elektronen sind senkrecht zur Strahlausrich-
tung festgehalten: #x1 = #x2 = 90± § 7±. Die gestrichelte Linie stellt die Linie f¨ ur Φ = 0± dar.
Interessanterweise ist die Verteilung f¨ ur j ag j2 mit dem Maximum bei 180± und einem
Minimum bei 0± mit einer Gauß’schen Normalverteilung vergleichbar. Diese Verteilung
der Zwischenwinkel #12 war bereits aus der Wannier-N¨ aherung abgeleitet worden. Wie
in den Kapiteln 5.1 und 5.2 geschildert, ﬁndet der Aufbruch des Elektronen-Paares aber
vorwiegend parallel zur Polarisation statt, was bedeutet, daß die Wannier-N¨ aherung bei
100 eV ¨ uber der Schwelle nicht mehr g¨ ultig ist.
W¨ ahrend der qualitative Verlauf von j ag j2 keine wesentliche Abh¨ angigkeit von
der Energieaufteilung aufweist, ist der qualitative Verlauf von j au j2 abh¨ angig von der
Energieaufteilung: Bei extrem ungleicher Energieaufteilung ﬁndet sich - wie schon bei
j ag j2 - eine Gauß-¨ ahnlicher Verlauf, der allerdings eine kleinere Halbwertsbreite auf-
weist.
F¨ ur alle ungleichen Energieaufteilungen ist das Maximum der Verteilung bei
#12 = 180± zu ﬁnden. Das Verh¨ altnis vom Maximum bei #12 = 180± zum Minimum bei
#12 = 0± nimmt bei zunehmend symmetrischer Energieaufteilung ab. Die Korrelations-
weite ist kleiner als bei j ag j2. Es gibt eine Wahrscheinlichkeit f¨ ur parallele Emission.98 KAPITEL 5. ERGEBNISSE DER PDI 100 EV ¨ UBER DER SCHWELLE
F¨ ur gleiche Energieaufteilung verschwindet j au j2.
Imganzenﬁndetmangute ¨ UbereinstimmungderexperimentellenDatenmitderCCC-
Rechnung; jedoch treten geringe Abweichungen bei kleinen #12 auf: Die experimentell
ermittelten j au j2 sind f¨ ur kleine #12 gr¨ oßer als alle drei nach der CCC-Methode errech-
neten Formen.
Insgesamt zeigt der Verlauf der geraden und der ungeraden Amplitude, daß die
Elektron-Elektron-Abstoßung bei dieser Energie von 100 eV ¨ uber der Schwelle einen
wesentlichen Einﬂuß auf die Dynamik der beiden Elektronen besitzt. Dieser Einﬂuß ist
jedoch geringer als bei der Photodoppelionisation bei Eexc < 100 eV.
Abbildung 5.15 zeigt das Verh¨ altnis von j ag j2 und j au j2. Dessen maximaler Wert ist
f¨ ur fast gleiche Energieaufteilung h¨ oher als f¨ ur sehr ungleiche. Dies ist leicht einzusehen,
da f¨ ur gleiche Energieaufteilung die ungerade Amplitude verschwindet. Je ungleicher die
Energieaufteilung, desto gr¨ oßer ist der Einﬂuß der ungeraden Amplitude auf die Winkel-
verteilung. Dieses Verhalten, daß n¨ amlich die ungerade Amplitude relativ zur geraden mit
zunehmend asymmetrischer Energieaufteilung w¨ achst, sollte bei jeder beliebigen Photon-
Energie gleich sein. Es ist zu erwarten, daß der Einﬂuß der ungeraden Amplitude auf den
vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitt bei der ¨ Uberschußenergie Eexc = 450 eV
gr¨ oßer sein wird als bei Eexc = 100 eV (vergleiche hierzu Kapitel 2.5.1).
Es ergibt sich wieder gute ¨ Ubereinstimmung mit der CCC-Theorie; anzumerken ist
jedoch, daß die Verh¨ altnisse der experimentell extrahierten Amplituden bei einer Energie-
aufteilung von 10 eV$ 90 eV und 30 eV$ 70 eV kleiner sind als es die Rechnung liefert,
was durch ein h¨ oheres j au j2 in Relation zur CCC-Rechnung bei der jeweiligen Energie-
aufteilung erkl¨ arbar ist.
F¨ ur die vollst¨ andige Information wird die Phase zwischen der geraden und der un-
geraden Amplitude ben¨ otigt. Mittels der Methode aus Kapitel 4.5 l¨ aßt sich der Cosinus
der Phase Φ ermitteln. Gleichung 2.14 liefert den Sinus der Phase. Beide Komponenten
ergeben die Phase.
In Abbildung 5.16 ist die Phase Φ dargestellt, die unter Ber¨ ucksichtigung der Daten
mit zirkular polarisiertem Licht extrahiert wurde. Der Winkel der Phase zeigt ¡ im Ver-
gleich zu j ag j2 und j au j2 ¡ keine große Abh¨ angigkeit vom Zwischenwinkel #12 und
liegt bei Φ » = 180±; die Phase Φ zeigt tendenziell f¨ ur kleine Zwischenwinkel #12 einen
gr¨ oßeren Wert (Φ » = 200±) als f¨ ur große Zwischenwinkel (Φ » = 140± bei #12 = 180±).
Betr¨ agt der Phasenwinkel exakt Φ = 180±, so ist der Sinus Φ gleich Null und gem¨ aß
Gleichung 2.14 ist der Zirkulare Dichroismus ebenfalls Null. F¨ ur Werte Φ<180± ist Si-
nus Φ positiv und f¨ ur Werte Φ>180± ist Sinus Φ negativ. Dies zeigt, daß die Phase ein
wesentlicher Bestandteil der Dynamik der beiden Elektronen ist. Sie ist allein die Ursa-
che f¨ ur einen Wechsel des Zirkularen Dichroismus innerhalb eines Wertebereiches #12
von 0± bis 180±. Ist jedoch der Phasenwinkel konstant, so ist die ¨ Anderung des zirkularen
Dichroismus ausschließlich durch die Geometrie der beiden Elektronen und der geraden
und ungeraden Amplitude gegeben.Kapitel 6
Ergebnisse der Photodoppelionisation
450 eV ¨ uber der Schwelle
F¨ ur eine ¨ Ubersicht ¨ uber die Ergebnisse werden die einfach- und doppeltdifferentiellen
Wirkungsquerschnitte dargestellt und mit denen f¨ ur Eexc · 100 eV verglichen. Die Ergeb-
nissezudeneinfach-unddoppeltdifferentiellenWirkungsquerschnittenlegeneinenZwei-
Stufen-Mechanismus der Doppelionisation nahe, bei dem das schnelle Elektron Energie
und Drehimpuls des Photons absorbiert und das zweite, langsamere Elektron durch den
Shake-off oder den Two-Step-One-Mechanismus (TS1) ins Kontinuum gelangt.
In Kapitel 6.2 werden dann f¨ ur einen n¨ aheren Vergleich zwischen Experiment und
Theorie die vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitte in der ¨ ublichen Winkeldar-
stellung gezeigt. Dabei zeigt sich anhand der Winkelverteilungen, daß bei extrem asym-
metrischer Energieaufteilung der Shake-off dominiert, w¨ ahrend langsame Elektronen mit
einer Energie E1 ¸ 30 eV einen (e,2e)-Stoß brauchen, um ins Kontinuum zu gelangen.
Die Dominanz der beiden Mechanismen bei unterschiedlichen Energieaufteilungen
wird durch den Verlauf der Quadrate der geraden und der ungeraden Amplitude unter-
mauert (Kapitel 6.6).
6.1 Einfachdifferentielle Wirkungsquerschnitte und der
¯-Parameter
Abbildung 6.1 oben zeigt den einfachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt bei einer
Energie von 450 eV ¨ uber der Schwelle. Die Verteilung hat die ausgepr¨ agte Form einer
Wanne: In der ¨ uberwiegenden Zahl der F¨ alle geht aus der Photodoppelionisation ein sehr
schnelles und entsprechend ein sehr langsames Elektron hervor. Diese asymmetrische
Energieaufteilung ist bei 450 eV wesentlich st¨ arker ausgepr¨ agt als bei 100 eV ¨ uber der
Schwelle.
Die untere Abbildung zeigt den gemessenen und gerechneten Anisotropie-Parameter
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Abbildung 6.1: oben: Einfachdifferentieller Wirkungsquerschnitt d¾=dE. Die durchgezogene Linie zeigt
das Ergebnis einer CCC-Rechnung. Die kleinen Abbildungen zeigen den doppeltdifferentiellen Wirkungs-
querschnitt DDCS d¾2=(dΩdE) bei E = 2 eV und 448 eV. Die experimentellen Daten wurden auf die
CCC-Rechnung normiert. Unten: Der Anisotropie-Parameter ¯ ist gegen die Elektronenenergie aufgetra-
gen. Die durchgezogene Linie stellt das Ergebnis einer CCC-Rechnung dar. Abbildung aus Knapp et al.
[106].
¯. F¨ ur ihn ist eine zuverl¨ assige CCC-Rechnung nur bei E2 · 50 eV und E1 ¸ 400 eV
vorhanden [105]. Die Elektonen mit 0 eV nehmen den Wert ¯ = 0 an, wie es auch bei
ganz langsamen Elektronen f¨ ur 100 eV ¨ uber der Schwelle der Fall ist. Die sehr schnellen
Elektronen, die bei 100 eV einen Anisotropie-Parameter von ¯ = 1,3 haben, besitzen
bei 450 eV einen Anistropie-Parameter von ¯ » = 2. Ein Anistropie-Parameter von ¯ » = 2
bedeutet, daß das schnelle Elektron fast den gesamten Drehimpuls des Photons tr¨ agt.
Zwei-Stufen-Prozeß und Hinweis auf eine Dominanz des Shake-offs bei extrem
asymmetrischer Energieaufteilung
Eine extrem asymmetrische Energieaufteilung und eine Dipolverteilung f¨ ur die sehr
schnellen Elektronen bedeutet, daß das schnelle Elektron nicht nur die Energie des Pho-6.2. DARSTELLUNG DES 5DCS MIT LINEAR POLARISIERTEM LICHT 101
tons, sondern auch seinen Drehimpuls absorbiert. Mit dieser Beobachtung ist verbunden,
daß bei extrem asymmetrischer Energieaufteilung, bei der das langsame Elektron einen
Anisotropie-Parameter ¯ » = 0 und das sehr schnelle Elektron den Wert ¯ » = 2 hat, kein
Drehimpulsaustausch zwischen den beiden Elektronen stattﬁndet.
Da aber f¨ ur eine Doppelionisation entweder die Anfangs- oder die Endzustandskorre-
lation verantwortlich sein muß und andererseits die Beobachtung bei extrem asymmetri-
scher Energieaufteilung zeigt, daß ein Drehimpulsautausch zwischen den beiden Elek-
tronen und somit die Endzustandskorrelation unwahrscheinlich ist, liegt es nahe, daß
f¨ ur extrem asymmetrische Energieaufteilung der Shake-off als dominanter Doppelioni-
sationsmechanismus vorherrschen muß. F¨ ur eine detaillierter Studie werden deshalb die
Winkelverteilungen f¨ ur unterschiedliche Energieaufteilungen betrachtet.
6.2 Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungs-
querschnitts mit linear polarisiertem Licht
Die Abbildungen 6.2 bis 6.4 zeigen die Abh¨ angigkeit des vollst¨ andig differentiellen Wir-
kungsquerschnitts von der Energieaufteilung. Es werden vier verschiedene Energieauf-
teilungen exemplarisch dargestellt: 1,5 eV $ 448,5 eV; 10 eV $ 440 eV; 30 eV $
420 eV und 50 eV $ 400 eV. Der Winkel des festgehaltenen Elektrons zum Polarisations-
vektor betr¨ agt #1 = 0±, 45± und 90±.
Abbildung 6.2 zeigt die Winkelverteilung, bei der das festgehaltene Elektron senk-
recht auf dem Polarisationsvektor steht. Nach Auswahlregel A ﬁndet man in allen Winkel-
verteilungen eine Zwei-Lobe-Struktur. Lage und Breite der Lobes variieren mit der
Energieaufteilung: Bei extrem asymmetrischer Energieaufteilung sind die beiden Lobes
runder als bei einer Energieaufteilung von 30 eV $ 420 eV oder 50 eV $ 400 eV. Es
ist deutlich zu erkennen, wie die Magnitude des vollst¨ andig differentiellen Wirkungs-
querschnitts von der Energieaufteilung abh¨ angt. Da f¨ ur das sehr schnelle Elektron ¯ » = 2
gilt, ist der Wirkungsquerschnitt f¨ ur die Winkelverteilung des 1,5 eV Elektrons besonders
klein.
Da f¨ ur #1 = 90± die Auswahlregel A kaum Freiheiten in der Winkelverteilung zul¨ aßt,
ﬁnden sich die großen Unterschiede in den Winkelverteilungen f¨ ur den Fall, daß der Im-
pulsvektor des festgehaltenen Elektrons parallel zum Polarisationsvektor liegt. Wie bei
100 eV ¨ uber der Schwelle h¨ angt die Winkelverteilung auch bei 450 eV stark von der
Energieaufteilung ab.
Abbildung 6.3 zeigt die Winkelverteilung, bei der das festgehaltene Elektron parallel
zum Polarisationsvektor liegt. Zuerst wird die Verteilung des schnellen Elektrons heraus-
gegriffen: Bei extrem asymmetrischer Energieaufteilung ﬁndet man eine typische Dipol-
verteilung vor, die zur vertikalen Achse nicht symmetrisch ist. Der Lobe im zweiten und
dritten Quadranten ist st¨ arker ausgepr¨ agt als der im ersten und vierten Quadranten. Das



































Abbildung 6.2: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt 450 eV ¨ uber der Schwelle in
barn=(eV ¢ sterad2). In allen Abbildungen ist der Polarisationsvektor horizontal. Die Richtung und
die Energie eines der beiden Elektronen ist festgehalten. Dargestellt ist die Winkelverteilung des kom-
plement¨ aren Elektrons. Die Daten sind an der vertikalen Achse gespiegelt; d.h. die Daten im zweiten und
dritten Quadraten sind gleich der Daten im ersten und vierten Quadranten. Die durchgezogene Linie ist
eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. Der Winkel des festgehaltenen Elektrons zur Polarisations-
achse ist #1 = (90 § 5)±, das komplement¨ are Elektron beﬁndet sich mit §25± in der Ebene, die
durch den Polarisationsvektor und das festgehaltenen Elektron aufgespannt ist. (a) 447 < E1 < 450 eV,
(b) 0<E1<3 eV, (c) 434<E1<446 eV, (d) 4<E1<16 eV, (e) 410<E1<430 eV, (f) 20<E1<40 eV,
(g) 390<E1<410 eV, (h) 40<E1<60 eV.
tiert.
Ist die Energie des langsamen Elektrons etwas h¨ oher, so treten zwar immer noch zwei
Lobes parallel zum Polarisationsvektor auf, der Lobe im ersten und vierten Quadranten
ist aber gr¨ oßer. Dies liegt am Verlauf der geraden und ungeraden Amplitude bei dieser
Energieaufteilung: Da die parallele Emission durch 4 j ag(E1;E2;#12 = 0±) j2, die anti-





































Abbildung 6.3: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt der Photodoppelionisation von Helium
450 eV ¨ uber der Schwelle in barn=(eV ¢ sterad2). In allen Abbildungen ist die Polarisationsachse ho-
rizontal. Die Richtung und die Energie von einem der beiden Elektronen ist festgehalten. Dargestellt ist die
Winkelverteilung des komplement¨ aren Elektrons, das sich mit §20±(a,b,c,d,e,f) und §25±(g,h) innerhalb
der Ebene beﬁndet. Energie-Integrationsgrenzen analog wie Abbildung 6.2. Die durchgezogene Linie ist
eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. Panels (a), (b), (e) und (f) sind aus Knapp et al. [106]. (a)
¡25±<#1<25±, (b) ¡25±<#1<25±, (c) ¡25±<#1<25±, (d) ¡30±<#1<30±, (e) ¡25±<#1<25±, (f)
¡25±<#1<25±, (g) ¡30±<#1<30±, (h) ¡25±<#1<25±
der geraden Amplitude f¨ ur #12 = 0± gr¨ oßer als j au j2 f¨ ur #12 = 180±, siehe Kapitel 6.6.
F¨ ur sehr langsame Elektronen ﬁndet sich eine nahezu isotrope Verteilung. Bei
E1 = 440 eV tritt eine Verteilung ¨ ahnlich einer hochgestellten Ellipse auf. Bei h¨ oher-
er Energie des langsamen Elektrons ﬁndet sich bei E2 = 30 eV und E1 = 50 eV eine
Zwei-Lobe-Struktur; diese beiden Lobes stehen senkrecht auf dem Polarisationsvektor;
d.h., das langsame Elektron wird in einem engen Konus von 90± zum schnellen Elektron









































Abbildung 6.4: Wie in Abbildung 6.2; außer: In allen Abbildungen ist der Winkel des festgehaltenen Elek-
trons zur Polarisationsachse #1= (45§10)±; das komplement¨ are Elektron beﬁndet sich mit §25± innerhalb
der Ebene, die durch den Polarisationsvektor und das festgehaltene Elektron aufgespannt ist.
Der vollst¨ andig differentielle Wirkungsquerschnitt f¨ ur #1 = 45± (Abbildung 6.4) zeigt
ein ¨ ahnliches Bild. Auch hier erfolgt die Verteilung des sehr schnellen Elektrons in einer
Dipolstruktur,diefastparallelzumPolarisationsvektorausgerichtetist.Verringertsichdie
Energie des schnellen Elektrons, so ¨ andert sich die Dipolstruktur, indem die Verteilung
”kippt“. Die Verteilung des sehr langsamen Elektrons ist wie bei #1 = 0± isotrop, bzw.
leicht r¨ uckw¨ arts zum schnellen Elektron gerichtet. Bei Energien von 30 eV und 50 eV des
langsamen Elektrons bildet sich wieder eine Zwei-Lobe-Struktur aus.
Diese Zwei-Lobe-Struktur f¨ ur #1 = 0± und #1 = 45± ist nicht mit der Verteilung
bei 100 eV ¨ uber der Schwelle und gleicher Energieaufteilung vergleichbar. Bei 100 eV
¨ uber der Schwelle und gleicher Energieaufteilung entsteht die Zwei-Lobe-Struktur aus
der Auswahlregel C. Hier, bei 450 eV ¨ uber der Schwelle, und einer Energieaufteilung von
E1=E2 = 1=14 f¨ ur E1 =30 eV sollten beide Amplituden einen wesentlichen Einﬂuß auf6.2. DARSTELLUNG DES 5DCS MIT LINEAR POLARISIERTEM LICHT 105
Abbildung 6.5: Winkelverteilung des Shake-off Elektrons nach einer Rechnung von [107]; variiert werden
die Impulse des Shake-off-Elektrons. Das erste, schnelle Elektron ist mit einem Impuls von 6 a.u. entlang
der Polarisationsachse festgehalten. Es werden die Winkelverteilungen des komplement¨ aren Elektrons dar-
gestellt f¨ ur den Fall, daß die Doppelionisation allein durch den Shake-off-Mechanismus erfolgt.
die gesamte Winkelverteilung haben. Beide Amplituden, das Quadrat der geraden und der
ungeraden Amplitude sind f¨ ur die Winkelverteilung verantwortlich. Da die Zwei-Lobe-
Struktur nicht in den Auswahlregeln begr¨ undet liegt, m¨ ussen die dynamischen Parameter
daf¨ ur verantwortlich sein.
Signatur von Shake-off und TS1 in den Winkelverteilungen
Wie schon anhand der Energieaufteilung und des ¯-Parameters gezeigt wurde, tritt bei
extrem asymmetrischer Energieaufteilung kein Drehimpuls¨ ubertrag zwischen den Elek-
tronen auf. Die Ionisation wird durch die Anfangskorrelation, also durch den Shake-off
dominiert. Untermauert wird dies durch eine Rechnung von Shi und Lin [107]. Abbildung
6.5 zeigt diese Rechnung; dargestellt ist die Winkelverteilung eines Shake-off-Elektrons
inAbh¨ angigkeitvonseinemImpulsinRelationzudeminRichtungderPolarisationsachse
festgehaltenen, schnellen Elektron: Sehr langsame Shake-off-Elektronen werden isotrop
emittiert, w¨ ahrend ein langsames Shake-off-Elektron mit etwas mehr Energie ¨ uberwie-
gend entgegengesetzt zum sehr schnellen, festgehaltenen Elektron emittiert wird. Die
Winkelverteilung des 1,5 eV Elektrons zeigt diese isotrope, leicht r¨ uckw¨ arts zum schnel-
len Elektron gerichtete Winkelverteilung.
Diese Shake-off-Verteilungen sind nicht isotrop und spiegeln die Anteile von p2- und
d2-Beitr¨ agen zum Helium-Grundzustand wider. Der reine s2-Anteil w¨ urde eine isotrope
Shake-off-Verteilung zeigen.

















































































































J                           fast electron
Abbildung6.6: ¨ Ubersicht ¨ uberdenvollst¨ andigdifferentiellenWirkungsquerschnittbeieinerEnergie450eV
¨ uber der Schwelle in koplanarer Geometrie [(a) und (c) Experiment, (b) und (d) CCC-Rechnung]. Energie-
Integrationsgrenzen: (a) und (b) 0<E2 <3 eV, (c) und (d) 20<E2 <40 eV. Die horizontale Achse zeigt
den Winkel #1 des schnellen Elektrons zum Polarisationsvektor, auf der vertikalen Achse ist der Winkel #2
des langsamen Elektrons aufgetragen. Die durchgezogene Linie kennzeichnet back-to-back Emission bei
#12 = 180± (Shake-off), die gestrichelte Linie zeigt die Emission von zwei Elektronen unter einem Winkel
von #12 = 90±, wie es vom TS1 erwartet wird. Abbildung aus Knapp et al. [106].
le Elektron mit E1 = 400 eV und 420 eV ist ¯ » = 1,7. Es liegt nahe, einen Drehimpuls-
austausch zwischen beiden Elektronen anzunehmen. Gleichzeitig ﬁnden wir sowohl bei
#1 = 0± als auch bei 45± die Emission des langsamen Elektrons zum schnellen im Winkel
von 90±. Bei einem Stoßsystem von zwei Teilchen mit gleicher Masse wird ein Winkel
von 90± erwartet.
Hier wurden willk¨ urlich zwei Winkel herausgegriffen, jedoch ﬁndet man f¨ ur alle #1
(außer #1=90± wegen Auswahlregel A) eine Emission des langsamen Elektrons im Win-
kel von 90± zum schnellen gem¨ aß Abbildung 6.6. Die Maxima bei den 1,5 eV Elek-
tronen treten bei back-to-back Emission auf, die Maxima der 30 eV Elektronen bei
einem Zwischenwinkel von 90±. Die Emission im Winkel von 90± wie auch die back-to-
back Emission der sehr langsamen Elektronen h¨ angt weitgehend nicht von der Lage der
Polarisationsachse ab, was darauf hindeutet, daß hier die Dynamik der beiden Elektronen
die entscheidende Rolle spielt.
Zusammenfassend l¨ aßt sich sagen, daß eine asymmetrische Energieaufteilung und ein
¯ von fast 2 einen Zwei-Stufen-Prozeß nahelegen. Die isotrope, leicht r¨ uckw¨ arts ge-
richtete Winkelverteilung des Elektrons zeigt, daß sehr langsame Elektronen durch den





















Abbildung 6.7: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt 450 eV ¨ uber der Schwelle mit rechts zir-
kular polarisiertem Licht in barn=(eV ¢ sterad2). Die beiden Elektronen beﬁnden sich in einer Ebene
senkrecht zur Lichtausbreitung x: #x1 = #x2 = 90± § 20±. Die Richtung und die Energie von einem
der beiden Elektronen ist festgehalten. Dargestellt ist die Winkelverteilung des komplement¨ aren Elektrons.
Die durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. Energie-Integrationsgrenzen:
a) 447<E1<450 eV, b) 434<E1<446 eV, c) 410<E1<430 eV, d) 390<E1<410 eV.
Stoß ben¨ otigen. Diese Dynamik ist auch im Verlauf der geraden und der ungeraden Am-
plitude zu erkennen, siehe Kapitel 6.6.
6.3 Darstellung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungs-
querschnitts mit zirkular polarisiertem Licht
F¨ ur einen besseren Vergleich mit der Theorie wird der vollst¨ andig differentielle
Wirkungsquerschnitt mit zirkular polarisertem Licht auf absoluter Skala in der ¨ ublichen
Polarwinkel-Darstellung gezeigt (Abbildung 6.7). Um einen gr¨ oßeren Statistikumfang zu
bekommen, sind alle Events der beiden Experimente mit links und rechts zirkular po-
larisiertem Licht nach Gleichung 2.6 addiert worden. Die beiden Elektronen beﬁnden
sich in einer Ebene senkrecht zur Lichtausbreitung x: #x1 = #x2 = 90± § 20±. Ab-
bildung 6.7 zeigt die Winkelverteilung des komplement¨ aren Elektrons unter Ber¨ ucksich-
tigung des festgehaltenen Elektrons. Die durchgezogene Linie stellt das Ergebnis einer
CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform dar. Die Abbildung zeigt die Abh¨ angigkeit des
vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitt von der Energieaufteilung. Es wurden die










































Abbildung 6.8: CDn 450 eV ¨ uber der Schwelle. Die beiden Elektronen sind in einer Ebene senkrecht zur
Lichtausbreitung x: #x1 = #x2 = 90± § 20±. Energie-Integrationsgrenzen wie in Abbildung 6.7.
siertem Licht.
Auf den ersten Blick sieht man, daß die Winkelverteilung nicht symmetrisch zur hori-
zontalen Achse ist. Somit ist ein kleiner Zirkularer Dichroismus vorhanden. Die Winkel-
verteilung des sehr langsamen Elektrons besteht nur aus einem einzigen Lobe. Bei einer
Energieaufteilung von 50 eV $ 400 eV ist die Bildung von zwei Lobes erkennbar.
Im Gegensatz zur Winkelverteilung bei 100 eV ¨ uber der Schwelle sind die beiden
Lobes hier nicht ein Resultat der Auswahlregel C, sondern das Ergebnis des TS1 [23, 24],
der der dominierende Mechanismus bei diesen Energieaufteilungen ist [106].
Es stellt sich nun die Frage, wie groß der quantitative Effekt ist, da der Zirkulare




Die Magnitude des Zirkularen Dichroismus ist bei 450 eV (Abbildung 6.8) wesentlich
kleiner als bei 100 eV ¨ uber der Schwelle: W¨ ahrend ein maximaler Zirkularer Dichroismus
CDn;max » = 0,7 f¨ ur 100 eV zu ﬁnden ist, betr¨ agt CDn;max nur etwa 0,2 f¨ ur eine Energie-
aufteilung von 1,5 eV$448,5 eV und 10 eV$440 eV bei 450 eV ¨ uber der Schwelle.
Auch hier, bei 450 eV, ist die Tendenz f¨ ur eine Verschiebung der '12-Position des











































































































Abbildung 6.9: Konsistenz-¨ Uberpr¨ ufung. Volle Kreise: linear polarisiertes Licht 5DCS("x)+5DCS("y).
Offene Quadrate: zirkular polarisiertes Licht FDCS(¾+)+FDCS(¾-). Zirkular polarisiertes Licht: Die
beiden Elektronen sind in einer Ebene senkrecht zur Strahlausbreitung: #x1=#x2=90±§20±. Energie-
Integrationsgrenzen: a) 447 < E1 < 450 eV, b) 434 < E1 < 446 eV, c) 410 < E1 < 430 eV, d)
390 < E1 < 410 eV. Linear polarisiertes Licht "x, Energie- und Winkelintegration wie in Abbildung 6.3
(a), (c), (e) und (g). Linear polarisiertes Licht "y, Energie- und Winkelintegration wie in Abbildung 6.2 (a),
(c), (e) und (g). Der Konsistenz-Check zeigt keine Hinweise auf systematische Fehler.
Die CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform stimmt mit den experimentellen Daten
bei einer Energieaufteilung von 1,5 eV $ 448,5 eV und 10 eV $ 440 eV gut ¨ uberein.
F¨ ur eine Energieaufteilung von 30 eV $ 420 eV und 50 eV $ 400 eV ist es schwie-
rig, eine Aussage ¨ uber den Zirkularen Dichroismus zu treffen, da nur wenige Events ge-
messen werden konnten und die Punktsymmetrie nur ann¨ ahernd gew¨ ahrleistet ist. Des-
halb kann f¨ ur die Energieaufteilungen 30 eV $ 420 eV und 50 eV $ 400 eV keinerlei
Ausagen bez¨ uglich der ¨ Ubereinstimmung von Theorie und Experiment getroffen werden.
Die Rechnung l¨ aßt mit zunehmender Symmetrie der Energieaufteilung ein Ansteigen von
CDn;max » = 0,28 f¨ ur 30 eV $ 420 eV bis CDn;max » = 0,41 f¨ ur 50 eV $ 400 eV erwar-
ten. Ist dies der Fall, so k¨ onnte das mit der Dominanz des TS1 bei eher symmetrischen
Energieaufteilungen erkl¨ art werden. Nach Keller [22] ist der Zirkulare Dichroismus mit
















































































Abbildung 6.10: Quadrat der geraden Amplitude j ag j2 bei Eexc = 450 eV auf absoluter Skala. Die
durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und die
gestrichelte Linie in Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen von einem der beiden Elektronen:
a) 0<Ee<3 eV, b) 5<Ee<15 eV, c) 25<Ee<35 eV, d) 45<Ee<55 eV.
6.5 Konsistenz-¨ Uberpr¨ ufung
Wie bei den Ergebnissen von 100 eV ¨ uber der Schwelle ist es auch hier m¨ oglich,
eineKonsistenz-¨ Uberpr¨ ufungdurchzuf¨ uhren.Abbildung6.9zeigtdieseKonsistenz-¨ Uber-
pr¨ ufung. Es ﬁndet sich kein Hinweis auf systematische Fehler.
6.6 Amplituden und deren Relativphase
Wie anhand der Winkelverteilungen bereits erl¨ autert wurde, dominiert bei extrem asym-
metrischer Energieaufteilung der Shake-off, w¨ ahrend langsame Elektronen mit h¨ oherer
Energie (Ecompl ¸ 30 eV) einen (e,2e)-Stoß brauchen, um ins Kontinuum zu gelangen.
F¨ ur eine Untermauerung dieses Sachverhaltes m¨ ußte eine große ¨ Anderung der dynami-
schen Parameter in Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung gefunden werden.
Abbildung 6.10 zeigt das Betragsquadrat j ag j2. Bei extrem asymmetrischer Energie-
aufteilungﬁndetmaneinequalitativ ¨ ahnlicheVerteilungwiebei100eV ¨ uberderSchwelle
mit einem Maximum bei einem Zwischenwinkel #12 von 180±. Das Minimum ist weiter-
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Abbildung 6.11: Quadrat der ungeraden Amplitude j au j2 bei Eexc = 450 eV auf absoluter Skala. Die
durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und die
gestrichelte Linie in Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen wie in Abbildung 6.10.
zum Minimum bei #12=0± nicht so groß wie bei 100 eV ¨ uber der Schwelle.
j ag j2 bei E2 = 30 eV und bei 50 eV zeigen einen Verlauf, der sich von j ag j2 bei
E2 = 1,5 eV stark unterscheidet. Das Maximum ist nicht mehr bei #12=180± zu ﬁnden,
sondern bei etwa 110±. Zu beiden Seiten des Peaks f¨ allt j ag j2 ab. Dabei ist der Wert von
j ag j2 bei #12 =0± etwa gleich groß wie bei #12 =180±.
Der Verlauf von j ag j2 bei 10 eV zeigt dabei eine ”
¨ Ubergangsstruktur“, die qualitativ
zwischen der bei E2 = 1,5 eV und der bei E2 = 30 eV liegt. Bei 10 eV steigt j ag j2
erst an und geht dann in ein Plateau ¨ uber. Der Verlauf von j ag j2 zeigt deutlich, daß ein
Wechsel in der Dynamik der beiden Elektronen stattﬁndet.
Dieser Wechsel spiegelt sich auch im Quadrat der ungeraden Amplitude j au j2 (Ab-
bildung 6.11) wieder. Bei E2 = 1,5 eV zeigt j au j2 wie j ag j2 ein Maximum bei 180±.
Geht man zu Energien von E2 = 30 eV und 50 eV, ist auch hier, wie schon bei j ag j2, ein
Maximum bei etwa 90± zu erkennen.
Signatur der beiden Mechanismen Shake-off und TS1 im Verlauf vom Quadrat der
geraden j ag j2 und der ungeraden Amplitude j au j2
Beide Amplituden zeigen eine deutliche ¨ Anderung der Elektronen-Dynamik: W¨ ahrend
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Abbildung 6.12: Verh¨ altnis von j ag j2 zu j au j2 bei Eexc = 450 eV. Die durchgezogene Linie ist
eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und die gestrichelte Linie in
Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen wie in Abbildung 6.10.
fall der klassischen Mechanik zu werten), repr¨ asentiert der Verlauf bei E2 = 1,5 eV den
Shake-off, bei dem die Elektronen isotrop bzw. r¨ uckw¨ arts gerichtet zum schnellen Elek-
tron emittiert werden.
Die experimentellen Daten zeigen recht gute ¨ Ubereinstimmung mit der CCC-
Rechnung in Geschwindigkeitsform. Vergleichend werden auch die Rechnungen in
Beschleunigungs- und L¨ angenform angegeben. Hier zeigen sich, anders als bei
Eexc = 100 eV, deutliche Abweichungen zwischen den einzelnen Rechnungen.
Das Verh¨ altnis vom Quadrat der geraden j ag j2 zur ungeraden Amplitude j au j2
(Abbildung 6.12) zeigt, daß der Einﬂuß der ungeraden Amplitude bei dieser hohen
Photon-Energie wesentlich gr¨ oßer ist als bei 100 eV ¨ uber der Schwelle. Wie im Fall
Eexc = 100 eV w¨ achst auch hier der Einﬂuß der ungeraden Amplitude relativ zur ge-
raden mit zunehmend asymmetrischer Energieaufteilung.
Bei der Betrachtung der Amplituden wurden f¨ ur die Dynamik der beiden Elektronen
allein die Quadrate der Amplituden herangezogen, obwohl nach Gleichung 2.8 die Phase
zwischen beiden Amplituden auch eine Rolle spielt. Die Phase (Abbildung 6.13) ist f¨ ur
die unterschiedliche Energieaufteilungen nahezu unabh¨ angig vom Zwischenwinkel. Wie
schon bei 100 eV ¨ uber der Schwelle liegt die Phase bei Φ » = 180±; es besteht die Tendenz,
daß die Phase bei kleinen Zwischenwinkeln (Φ » = 190± bei #12 = 0±) gr¨ oßer ist als bei



















































Abbildung 6.13: Phase zwischen ag und au bei Eexc = 450 eV. Es wurde der gesamte COLTRIMS-
Datensatz f¨ ur linear und zirkular polarisiertes Licht verwendet. Die durchgezogene Linie ist eine
CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform, die gepunktete in L¨ angen- und die gestrichelte Linie in
Beschleunigungsform. Energie-Integrationsgrenzen von einem der beiden Elektronen f¨ ur linear und zir-
kular polarisiertes Licht: a) 0 < Ee < 3 eV, b) 5 < Ee < 15 eV, c) 25 < Ee < 35 eV, d) 45 < Ee < 55 eV.
Zirkular polarisiertes Licht: Beide Elektronen beﬁnden sich in einem Winkel von #x1 = #x2 = 90± § 25±
zur Strahlausbreitung x.
Vergleich der experimentellen Daten mit den CCC-Rechnungen
Die Daten werden nun mit den CCC-Rechnungen verglichen, wobei alle drei Formen
dargestellt sind. Die CCC-Rechnungen bei 1,5 eV und bei 10 eV sind dabei 20`max6-
Rechnungen, w¨ ahrend die f¨ ur 30 eV und 50 eV 20`max8-Rechnungen sind. ` ist der Dreh-
impuls des langsameren Elektrons, das sich in den sog. Pseudo-Zust¨ anden beﬁndet. F¨ ur
jedes 0 · ` · `max werden 20 ¡ ` Zust¨ ande genommen. Die Summe der Zust¨ ande (die
Gr¨ oße der Laguerre-Basis) berechnet sich zu
P`max
`=0 20 ¡ ` =
P6
`=0 20 ¡ ` = 119 f¨ ur die
20`max6 - Rechnung und
P8
`=0 20 ¡ ` = 144 f¨ ur die 20`max8 - Rechnung.
Daß f¨ ur eine Energieaufteilung von 30 eV $ 420 eV und 50 eV $ 400 eV Dreh-
impulse bis ` = 8 hinzugenommen wurden, liegt an folgendem [105]: F¨ ur eine Energie
von 100 eV ¨ uber der Schwelle ist es sehr leicht, Konvergenz zu erreichen. Bei 450 eV
kommt die Limitierung der Konvergenz vom Drehimpuls des langsamen Elektrons. Je
h¨ oher die Energie des langsamen Elektrons ist, desto mehr Drehimpulse m¨ ussen hinzu-
genommen werden. Bei einer Energie von 1,5 eV und 10 eV des langsamen Elektrons
reicht die Anzahl 6 der Drehimpulse. Jedoch m¨ ussen bei einer Energie von 30 eV oder114 KAPITEL 6. ERGEBNISSE DER PDI 450 EV ¨ UBER DER SCHWELLE
50 eV bis zu `max = 8 Drehimpulse hinzugenommen werden, um Konvergenz zu errei-
chen. Ist die Konvergenz nicht gew¨ ahrleistet, so ist Gleichung 2.14 nicht erf¨ ullt. Durch
die Hinzunahme der Drehimpulse vergr¨ oßert sich die Anzahl der Zust¨ ande von 119 auf
144 [105].
Anders als bei 100 eV ¨ uber der Schwelle, wo alle drei Formen recht gut ¨ uberein-
gestimmt haben, zeigen sich hier zwischen den drei verschiedenen Formen recht große
Abweichungen. Besonders die Rechnung in L¨ angenform zeigt gegen¨ uber den anderen
beiden große Abweichungen. Die Rechnung in L¨ angenform zeigt insbesondere f¨ ur eine
Energieaufteilung von 30 eV $ 420 eV und 50 eV $ 400 eV starke Schwankungen.
Die experimentellen Daten zeigen wieder recht gute ¨ Ubereinstimmung mit der CCC-
Rechnung in Geschwindigkeitsform.
Zur Vollst¨ andigkeit werden im Kapitel D (Anhang) die experimentellen Daten mit
einer CCC-Shake-off-only-Rechnung verglichen.Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick
Die Messung der vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitte der Photodoppel-
ionisation von Helium erm¨ oglicht die Elektronenkorrelation im Detail zu studieren. Un-
ter Elektronenkorrelation versteht man die Effekte, die im Rahmen des Modells der un-
abh¨ angigen Teilchen nicht erfaßt werden. Bis zum Zeitpunkt dieser Arbeit lagen nur
Ergebisse zu Photodoppelionisations-Experimenten bis zu einer ¨ Uberschußenergie von
Eexc = 60 eV vor. Mit den Messungen bei Eexc = 100 eV und Eexc = 450 eV mit linear
sowie links und rechts zirkular polarisiertem Licht konnte im Rahmen dieser Arbeit die
Elektronenkorrelation im Bereich hoher Energie (im Vergleich zur Bindungsenergie des
Systems von 79 eV) untersucht werden. Dadurch gelingt es, die Mechanismen, die zur
Doppelionisation durch Absorption eines einzelnen Photons f¨ uhren, experimentell sicht-
bar zu machen. Bei niedrigen Energien ist der Einﬂuß der Mechanismen, die zu einer
Doppelionisation f¨ uhren, durch die langreichweitige Elektron-Elektron-Abstoßung ¨ uber-
deckt.
Bei der Messung kam die COLTRIMS-Technik1 zum Einsatz: Der Photonen-Strahl
wird in einem ¨ Uberschall-Heliumjet fokussiert. Elektronen mit einer Energie von maxi-
mal 60 eV werden durch ein elektrisches und magnetisches Feld im vollen Raumwinkel
von 4¼ auf einen großen ortssensitiven Channelplate-Delayline-Detektor abgebildet. Das
elektrische Feld projiziert die R¨ uckstoßionen auf einen zweiten ortssensitiven Detektor.
Aus Flugzeit und Auftreffort lassen sich Ladungszustand und Impuls der Teilchen ermit-
teln. Der Impuls des schnellen, nicht detektierten Elektrons l¨ aßt sich aus dem gemessenen
Impuls des langsamen Elektrons und des R¨ uckstoßions mittels Impulserhaltung berech-
nen. Aus den einzelnen dreidimensionalen Impulsvektoren ergeben sich die Energien so-
wie die Polar- und Azimutalwinkel der Teilchen. Die Auftrefforte und -zeiten werden
dabei Event f¨ ur Event gespeichert. Bei sechs gemessenen Impulskomponenten2 liegt ein
einfach ¨ uberbestimmtesGleichungssystemvor,sodaßdiegemessenenDatenaufEnergie-
1COLTRIMS steht f¨ ur Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy = R¨ uckstoßionen-Impuls-
Spektroskopie
2F¨ ur die kinematisch vollst¨ andige Information ist die Messung von lediglich f¨ unf Impulskomponenten
n¨ otig.
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erhaltung ¨ uberpr¨ uft werden k¨ onnen.
Die Experimente wurden am Strahlrohr 4.0.2 der Advanced Light Source des
Lawrence Berkeley National Laboratory in Berkeley, USA, durchgef¨ uhrt. Da bei dieser
Messung alle Elektronen bis zu 60 eV im vollen Raumwinkel detektiert werden konnten,
konnte f¨ ur 450 eV ein Teil und f¨ ur 100 eV sogar der gesamte Phasenraum des Endzustan-
des der Photodoppelionisation von Helium gemessen werden.
Die Messung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitts bei 100 eV und
450 eV ¨ uber der Doppelionisationsschwelle hat folgendes gezeigt.
Photodoppelionisation 100 eV ¨ uber der Doppelionisationsschwelle
Der gegen die Energie eines Elektrons aufgetragene Wirkungsquerschnitt zeigt die Form
einer Wanne; d.h. die ¨ Uberschußenergie wird vorwiegend asymmetrisch auf die beiden
Elektronen aufgeteilt. Dies steht im Gegensatz zu den einfachdifferentiellen Wirkungs-
querschnitten nahe an der Schwelle, bei der die symmetrische Energieaufteilung domi-
niert.
F¨ ur sehr langsame Elektronen ist der Anisotropie-Parameter ¯ = 0 und f¨ ur sehr
schnelle Elektronen ¯ = 1,3. Langsame Elektronen werden also isotrop, ein großer Anteil
der schnellen Elektronen wird entlang der Polarisationsachse emittiert.
Die beiden Elektronen werden aufgrund ihrer Abstoßung haupts¨ achlich in entgegen-
gesetzte Hemisph¨ aren emittiert. Dabei zeigen die Winkelverteilungen in koplanarer Geo-
metrie die Erf¨ ullung der in Kapitel 2.2.3 aufgelisteten Auswahlregeln.
Die Darstellung der Elektronenimpulse in Jacobi-Koordinaten zeigt, daß der Relativ-
impuls ~ p¡ der beiden Elektronen (also der Aufbruch des korrelierten Elektronen-Paares)
und die Bewegung des Heliumkerns ~ p+ parallel zur Polarisationsachse erfolgen. Da
sich die Photodoppelionisation innerhalb des G¨ ultigkeitsbereiches der Wannier-N¨ ahe-
rung durch einen Elektronenaufbruch senkrecht zur Oszillation des Kerns und senkrecht
zur Polarisationsachse auszeichnet, liegt der Drei-K¨ orper-Coulomb-Aufbruch f¨ ur 100 eV
¨ uber der Schwelle nicht mehr im G¨ ultigkeitsbereich der Wannier-N¨ aherung. Daß bei die-
ser Energie der Aufbruch des korrelierten Elektronen-Paares und die Bewegung des Ions
parallel zur Polarisation erfolgen k¨ onnen, ohne daß eine Einfachionisation eintritt, liegt
an den hohen Geschwindigkeitsdifferenzen der Elektronen.
Die Messungen mit zirkular polarisiertem Licht zeigen einen recht hohen Zirkularen
Dichroismus. Der Zirkulare Dichroismus ist ein Maß f¨ ur die Chiralit¨ at, die bei der Photo-
doppelionisation mit zirkular polarisiertem Licht auftreten kann. Das Extremum des nor-
mierten Zirkularen Dichroismus weist f¨ ur verschiedene Energieaufteilungen weitgehend
den gleichen Maximalwert von CDn;max » = 0,7 auf. Die '12-Position des Extremums
h¨ angt von der Energieaufteilung ab: Die Extrema entfernen sich mit zunehmender asym-
metrischer Energieaufteilung von '12 = 180±, wodurch die Steigung des Nulldurchgangs
bei dem Zwischenwinkel '12 von 180± gr¨ oßer wird.
Von Huetz et al. und Malegat et al. wurde eine Parametrisierung vorgeschlagen, die117
erlaubt, die Dynamik der Doppelionisation im Detail zu studieren. In dieser Parametri-
sierung wird die Doppelionisation unter Ausnutzung verschiedener Symmetrien in einen
geometrischen Teil (der durch die Eigenschaften des Photons gegeben ist) und in einen
dynamischen Teil (ausgedr¨ uckt durch das Quadrat der geraden und der ungeraden Am-
plitude und der Relativphase zwischen beiden Amplituden) separiert. Der Verlauf der
Quadrate der geraden j ag j2 und der ungeraden Amplituden j au j2 zeigt f¨ ur unter-
schiedliche Energieaufteilungen ein Maximum bei einem Zwischenwinkel #12 von 180±
und ein Minimum bei 0±. Das Maximum bei einem Zwischenwinkel von 180± l¨ aßt sich
mit der gegenseitigen Abstoßung der Elektronen erkl¨ aren. Im Falle gleicher Energieauf-
teilung E1 = E2 ist der Wert vom Quadrat der geraden Amplitude j ag j2 an der Stelle
#12 = 0± verschwindend klein. Dies stellt die G¨ ultigkeit der kinematischen Auswahlregel
f¨ ur gleiche Energieaufteilung und parallele Emission der beiden Elektronen dar: Beide
Elektronen k¨ onnen wegen der Elektron-Elektron-Abstoßung nicht in die gleiche Richtung
emittiert werden. Diese kinematische Auswahlregel ist f¨ ur stark asymmetrische Energie-
aufteilungen nicht mehr g¨ ultig: Der Wert von j ag j2 an der Stelle #12 = 0± ist ungleich
Null; die Geschwindigkeitsdifferenzen zwischen den beiden Elektronen ist groß genug,
daß sie mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit in die gleiche Richtung emittiert werden.
Die Phase zwischen beiden Amplituden liegt bei Φ » =180± und ist weitgehend kon-
stant: Der Verlauf der Phase zeigt, daß Φ weitgehend unabh¨ angig sowohl vom Zwischen-
winkel #12 als auch von der Energieaufteilung ist. Tendenziell ist die Phase bei kleinen
Zwischenwinkeln #12 gr¨ oßer.
Der Vergleich der experimentellen Daten mit einer convergent-close-coupling (CCC)-
Rechnung in Geschwindigkeitsform zeigt gute ¨ Ubereinstimmung.
Photodoppelionisation 450 eV ¨ uber der Doppelionisationsschwelle
Der Verlauf des einfachdifferentiellen Wirkungsquerschnittes f¨ ur 450 eV zeigt eine
weitaus st¨ arkere asymmetrische Energieaufteilung als bei 100 eV. D.h. in den ¨ uberwie-
genden F¨ allen ﬁndet man ein sehr schnelles und entsprechend ein dazugeh¨ origes sehr
langsames Elektron.
Auch der Anisotropie-Parameter nimmt unterschiedliche Werte an: wie bei 100 eV
werden auch bei 450 eV die langsamen Elektronen isotrop (¯ = 0) emittiert. Die schnel-
len Elektronen, die bei 100 eV einen Anisotropie-Parameter ¯ » = 1,3 besitzen, weisen bei
450 eV ¨ uber der Schwelle eine Dipolverteilung (¯ » = 2) auf.
Eine extrem asymmetrische Energieaufteilung und ein Anisotropie-Parameter nahe
¯ » = 2 f¨ ur die sehr schnellen Elektronen erm¨ oglichen eine Unterscheidung der beiden
Elektronen in ein ”erstes“, schnelles und in ein ”zweites“, langsames Elektron. Das ”er-
ste“ Elektron absobiert die Energie und den Drehimpuls des Photons, das ”zweite“ Elek-
tron gelangt dann durch den Shake-off oder den Two-Step-One (TS1)-Mechanismus ins
Kontinuum. Sowohl die Winkelverteilungen als auch die Amplituden geben einen Hin-
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als Doppelionisationsmechanismus dominiert, w¨ ahrend Elektronen mit einer Energie von
30 eV einen (e,2e)-Stoß brauchen, um ins Kontinuum zu gelangen.
Die Form der Winkelverteilung des sehr langsamen Elektrons ist isotrop und leicht
r¨ uckw¨ arts gerichtet. Diese Verteilung entspricht dem Shake-off. Die Winkelverteilung des
30 eV Elektrons erfolgt statt dessen in einem engen Konus von 90±, was mit dem Ablauf
des TS1 im Einklang steht, bei dem die beiden Elektronen einen (e,2e)-Stoß ausf¨ uhren.
Um auszuschließen, daß es sich bei diesen Verteilungen um einen unerwarteten Einﬂuß
der geometrischen Faktoren handelt, wird der Verlauf der geraden und ungeraden Ampli-
tude untersucht. Wenndie Vermutungder Dominanz vonShake-offund TS1 in Abh¨ angig-
keit von der Energieaufteilung richtig ist, muß diese ¨ Anderung der Dynamik im Verlauf
der Quadrate der geraden und der ungeraden Amplituden zu erkennen sein.
Die ¨ Anderung der dynamischen Parameter in Abh¨ angigkeit von der Energieaufteilung
ist deutlich erkennbar. Bei extrem asymmetrischer Energieaufteilung zeigen die Quadra-
te der geraden und der ungeraden Amplitude einen hohen konstanten Level, also einen
Wirkungsquerschnitt, der unabh¨ angig vom Zwischenwinkel ist. Auf diesem Level erhebt
sich ein Peak, dessen Maximum bei einem Zwischenwinkel #12 = 180± liegt. Der kon-
stante Level ist ein Indiz daf¨ ur, daß die langsamen Elektronen vorwiegend durch den
Shake-off ins Kontinuum gelangen. Bei einer Energieaufteilung von 30 eV$ 420 eV
zeigt sich eine g¨ anzlich andere Verteilung: Das Maximum beﬁndet sich nicht mehr bei
#12 = 180±, sondern bei #12 = 110± bei der geraden und 90± bei der ungeraden Amplitu-
de. Zu beiden Seiten des Peaks f¨ allt die Amplitude stark ab. Diese ¨ Anderung des Verlaufes
steht im Gegensatz zum Verlauf der geraden und ungeraden Amplitude 100 eV ¨ uber der
Schwelle, deren qualitativer Verlauf weitgehend unabh¨ angig von der Energieaufteilung
ist und ein ausgepr¨ agtes Maximum bei #12 = 180± aufweist. Der Peak bei einem Zwi-
schenwinkel von #12 = 110± weist darauf hin, daß 30 eV Elektronen einen (e,2e)-Stoß
ben¨ otigen, um ins Kontinuum zu gelangen.
Die ¨ Anderung des qualitativen Verlaufes der Amplituden in Abh¨ angigkeit von
der Energieaufteilung zeigt deutlich, daß sich die Dynamik der beiden Elektronen in
Abh¨ angigkeitderEnergieaufteilung ¨ andert.LangsameElektronengelangenhaupts¨ achlich
durch den Shake-off ins Kontinuum, w¨ ahrend etwas schnellere Elektronen (30 eV) einen
(e,2e)-Stoß brauchen, um ins Kontinuum emittiert zu werden.
Der Einﬂuß der ungeraden Amplitude relativ zur geraden ist bei 450 eV ¨ uber der
Schwelle wesentlich gr¨ oßer als bei 100 eV ¨ uber der Schwelle. Des weiteren zeigt sich
sowohl bei 100 eV als auch bei 450 eV ¨ uber der Schwelle, daß das Verh¨ altnis der geraden
zur ungeraden Amplitude mit zunehmend symmetrischer Energieaufteilung w¨ achst. Das
heißt, mit asymmetrischer Energieaufteilung nimmt der Einﬂuß der ungeraden Amplitude
auf die Winkelverteilung zu.
Die Phase zwischen beiden Amplituden liegt bei Φ » =180± und ist weitgehend kon-
stant, also unabh¨ angig vom Zwischenwinkel und von der Energieaufteilung. Dies zeigt,
daß die Dynamik weitgehend durch die gerade und die ungerade Amplitude beschrieben
wird.119
Der Maximalwert des normierten Zirkularen Dichroismus ist bei 450 eV wesentlich
kleiner als bei 100 eV ¨ uber der Schwelle. W¨ ahrend f¨ ur 100 eV ein CDn;max » = 0,7 zu
ﬁnden ist, betr¨ agt der Wert f¨ ur 450 eV ¨ uber der Schwelle nur etwa CDn;max » = 0,2. Dies
best¨ atigt die Annahme, daß der Zirkulare Dichroismus mit h¨ oherer Photon-Energie klei-
ner wird. Wie schon bei den Daten 100 eV ¨ uber der Schwelle ﬁndet man auch hier, daß
die '12-Position des Maximums stark von der Energieaufteilung abh¨ angt: Die Extrema
entfernen sich mit zunehmender asymmetrischer Energieaufteilung von '12 = 180±.
Auch bei 450 eV ¨ uber der Schwelle stimmen die experimentellen Daten gut mit der
CCC-Theorie in Geschwindigkeitsform ¨ uberein.
Ausblick
Nach StephanKeller[22] kann der ZirkulareDichroismus mit dem TS1 inVerbindungge-
bracht werden. Es ist experimentell aber noch nicht nachgewiesen, daß diese Korrelation
tats¨ achlich besteht. Eine ¨ Uberpr¨ ufung ist z.B. dadurch m¨ oglich, daß man alle Energie-
aufteilungen der Photodoppelionisation bei einer ¨ Uberschußenergie Eexc = 450 eV mißt
und den normierten Zirkularen Dichroismus CDn f¨ ur verschiedene Energieaufteilungen
auftr¨ agt.
Die CCC-Rechnung l¨ aßt bei der Photodoppelionisation 450 eV ¨ uber der Schwelle
einen h¨ oheren Maximalwert CDn;max mit zunehmend gleicher Energieaufteilung erwar-
ten.Diesgilteszu ¨ uberpr¨ ufen.DabeisolltenauchdieQuadratederAmplitudenj ag j2 und
j au j2 sowie deren Relativphase Φ untersucht werden: Nach Gleichung 2.14 geht in den
Zirkularen Dichroismus sowohl die Geometrie beider Elektronen (sin'12) als auch j ag j,
j au j und der Sinus der Phase Φ zwischen beiden Amplituden ein. Ein verschwindender
ZirkularerDichroismusk¨ onntedurchdenSinusderPhase3 alsauchdurcheineverschwin-
dende gerade oder ungerade Amplitude bewirkt werden. Da die Daten f¨ ur 450 eV ¨ uber der
Schwelle einen abnehmenden Zirkularen Dichroismus f¨ ur noch h¨ ohere Energien erwarten
lassen, stellt sich die Frage, ob die Quadrate einer oder beider Amplituden oder der Sinus
der Phase gegen Null geht.
Unbekannt ist auch noch, bei welcher Photon-Energie die Dipol-N¨ aherung nicht mehr
g¨ ultig ist und bei welcher Energie der TS1 als Doppelionisationsmechanismus nicht mehr
auftritt. Von Amusia und Drukarev wurde der ”equal energy sharing“-Mechanismus vor-
hergesagt, der nach der Theorie allerdings erst ab einer Energie von E° = 4 keV eintreten
kann, wenn die Dipol-N¨ aherung nicht mehr g¨ ultig ist. Zu untersuchen w¨ are, ob dieser
Mechanismus existiert und ab welcher Photon-Energie er einsetzt.
In dieser Arbeit wird ausschließlich die Photodoppelionisation durch Absorption
innerhalb der Dipol-N¨ aherung diskutiert. Bei h¨ oheren Photon-Energien kommt die
Compton-Streuung als weitere Reaktion hinzu, die eine Doppelionisation hervorrufen
kann. Da bisher nur das Verh¨ altnis der Doppel- zur Einfachionisation durch Compton-
3Die Daten f¨ ur 100 eV und 450 eV zeigen, daß die #12-Abh¨ angigkeit der Phase mit gr¨ oßerer Photon-
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Streuung untersucht wurde, stehen differentielle Wirkungsquerschnitte noch vollst¨ andig
aus. Durch die Messung des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquerschnitts der Doppel-
ionisation durch Compton-Streuung l¨ aßt sich die Elektronenkorrelation f¨ ur den Fall unter-
suchen, daß sich das Photon-absorbierende Elektron weit weg vom Kern beﬁndet.
Ein weiterer Aspekt der Photodoppelionisation ist die Photodoppelionisation von Mo-
lek¨ ulen und von leitenden und nichtleitenden Festk¨ orpern. Bei der Photodoppelionisation
von Molek¨ ulen spielen zus¨ atzliche Aspekte, wie Struktur des Molek¨ uls und innere Frei-
heitsgrade ¡ wie Rotation und Schwingung ¡ eine Rolle. Des weiteren k¨ onnen Interfe-
renzeffekte auftreten. Bei der Untersuchung der Emission von zwei Elektronen aus einem
Festk¨ orper ist der Einﬂuß der Gitterstruktur auf die Elektronen-Dynamik von Relevanz.
Die hier vorgestellten Ergebnisse, speziell zur Dominanz der beiden Doppel-
ionisationsmechanismen Shake-off und Two-Step-One in Abh¨ angigkeit der Photon-
Energie und der Energieaufteilung, liefern einen wichtigen Beitrag f¨ ur das Verst¨ andnis
der Dynamik der Elektronen bei der Photodoppelionisation von Helium.Anhang A
Atomare Einheiten
F¨ ur die Beschreibung von atomaren Prozessen werden h¨ auﬁg die atomaren Einheiten ge-
braucht.DiesenEinheitenliegtdasWasserstoff-AtomalsMaßeinheitzugrunde.DasElek-
tron auf der Bohr’schen Bahn deﬁniert die atomaren Einheiten. In der folgenden Tabelle
ist die Umrechnung von atomaren Einheiten in SI-Einheiten zu ﬁnden.
Bohrscher Radius: rB = 1 a.u. = 5;2918¢10¡11 m
Elementarladung: e = 1 a.u. = 1;6022¢10¡19 As
Elektronenmasse: me = 1 a.u. = 9;1094¢10¡31 kg
Geschwindigkeit: ve = 1a.u. = 2;1877¢106 m/s
Energie: 1a.u. = 4;360¢10¡18 J = 27;212eV
Lichtgeschwindigkeit im Vakuum: c = 137,03 a.u. = 2;99792¢108 m/s
Zeit: 1s = 4;1341¢1016 a.u.
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Eexc ¨ Uberschußenergie, Energie ¨ uber der Schwelle
E1 Energie des ersten Elektrons, bei Winkelverteilungen die des festgehaltenen Elektrons
E2 Energie des zweiten Elektrons, bei Winkelverteilungen die des komplement¨ aren Elektrons
EIP Ionisationspotential
~ p, p Impuls, Impulskomponente
~ p1;2 Impuls des ersten, bzw. zweiten Elektrons
~ pHe2+ Impuls des Heliumkerns
~ pHe1+ Impuls des einfach geladenen Heliumions
m Masse
t Flugzeit vom Target zum Detektor
t0 Flugzeit vom Target zum Detektor f¨ ur p = 0
~ v, v Geschwindigkeit, Geschwindigkeitskomponente
x Ort in Lichtausbreitungsrichtung
y Ort in Jetrichtung
z Ort in Richtung des elektrischen Spektrometerfeldes
ag gerade Amplitude
au ungerade Amplitude
Φ Phase zwischen der geraden und ungeraden Amplitude
q elektrische Ladung
E elektrische Feldst¨ arke
B Magnetfeld
¸0 Undulatorl¨ ange
R° Verh¨ altnis der Photodoppel- zur Photoeinfachionisation durch Photo-Absorption
RC Verh¨ altnis der Photodoppel- zur Photoeinfachionisation durch Compton-Streuung
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Zeichen Bedeutung
L Drehimpuls








He1+ einfach geladenes Heliumion
He2+ doppelt geladenes Heliumion (Heliumkern)
rec R¨ uckstoßion (allgemein)
i Anfangszustand
f Endzustand
¾1+ Wirkungsquerschnitt der Photoeinfachionisation





CD (unnormierter) Zirkularer Dichroismus
CDn normierter Zirkularer Dichroismus
4DCS vierfach differentieller Wirkungsquerschnitt
5DCS f¨ unffach differentieller Wirkungsquerschnitt
MCP Micro-Channel-Plate
TDC Time to Digital Converter
COLTRIMS COLd Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy
EPU Elliptically Polarized Undulator
EPU5 verwendeter EPU mit einer Undulatorl¨ ange von 5 cm
ALS Advanced Light Source
LBNL Lawrence Berkeley National Laboratory
3C 3-Coulomb-Wave (Rechnung)
CCC convergent-close-coupling (Rechnung)Anhang C
Ausgew¨ ahlte Spektren
Im folgenden werden ausgew¨ ahlte Spektren des vollst¨ andig differentiellen Wirkungsquer-
schnitts mit linear polarisiertem Licht 100 eV (Abbildung C.1 und C.2) und 450 eV (Ab-
bildung C.3, C.4 und C.5) ¨ uber der Schwelle gezeigt.








































Abbildung C.1: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt 100 eV ¨ uber der Schwelle in barn=(eV ¢
sterad2). In allen Abbildungen ist die Polarisationsachse horizontal. Die Richtung des festgehaltenen Elek-
trons e1 ist durch den Pfeil markiert. Gezeigt ist die Winkelverteilung des komplement¨ aren Elektrons.
Die durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. In allen Abbildungen ist der
Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem Polarisationsvektor #1= (30 § 5)±, das komple-
ment¨ are Elektron ist innerhalb von §15± in der Ebene, die durch den Polarisationsvektor und das festge-
haltenen Elektron aufgespannt ist. (a) 97 < E1 < 100 eV, (b) 85 < E1 < 95 eV, (c) 75 < E1 < 85 eV,








































Abbildung C.2: Wie in Abbildung C.1, außer: Der Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem
Polarisationsvektor ist #1= (70 § 5)±, das komplement¨ are Elektron ist innerhalb von §15± in der Ebene,








































Abbildung C.3: Vollst¨ andig differentieller Wirkungsquerschnitt 450 eV ¨ uber der Schwelle in barn=(eV ¢
sterad2). In allen Abbildungen ist die Polarisationsachse horizontal. Die Richtung und die Energie des
festgehaltenen Elektrons ist durch den Pfeil gegeben. Gezeigt ist die Winkelverteilung des komplement¨ aren
Elektrons. Die durchgezogene Linie ist eine CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. In allen Abbildun-
gen ist der Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem Polarisationsvektor #1= (15 § 5)±, das
komplement¨ are Elektron ist innerhalb von §25± in der Ebene, die durch den Polarisationsvektor und das
festgehaltenen Elektron aufgespannt ist. (a) 447<E1<450 eV, (b) 0<E1<3 eV, (c) 434<E1<446 eV,




































Abbildung C.4: Wie in Abbildung C.3, außer: Der Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem
Polarisationsvektor ist #1= (30 § 5)±, das komplement¨ are Elektron ist innerhalb von §25± in der Ebene,




































Abbildung C.5: Wie in Abbildung C.3, außer: Der Winkel zwischen dem festgehaltenen Elektron und dem
Polarisationsvektor ist #1= (70§5)±, das komplement¨ are Elektron ist innerhalb §25± der Ebene, die durch
den Polarisationsvektor und das festgehaltenen Elektron aufgespannt ist.Anhang D
Vergleich von j ag j2, j au j2 und Φ mit
einer Shake-off-only-CCC-Rechnung
Wie anhand der Winkelspektren bei einer Energie von 450 eV ¨ uber der Schwelle gezeigt
wurde, ¨ uberwiegt der Shake-off bei extrem asymmetrischer Energieaufteilung, w¨ ahrend
langsame Elektronen mit etwa 30 eV und mehr Energie einen (e,2e)-Stoß ben¨ otigen, um
ins Kontinuum zu gelangen. Als vergleichende Rechnung wurde die Arbeit von Shi und
Lin [107] herangezogen, um zu untermauern, daß die Winkelverteilung des sehr langsa-
men Elektrons die typische Signatur des Shake-offs zeigt.
Innerhalb der CCC-Rechnung, die insgesamt sehr gute ¨ Ubereinstimmung mit den ex-
perimentellen Daten zeigt, gibt es die M¨ oglichkeit, nur den Shake-off Anteil zu berech-
nen. Dieser Shake-off ist aber von seiner Deﬁnition her nicht mit den Shake-off von Shi
und Lin [107] und nicht mit der Deﬁnition von ˚ Aberg [26] identisch. Hier wird der Fall
auch Shake-off genannt, wenn die beiden Elektronen nach der Absorption des Photons
miteinander wechselwirken, diese Wechselwirkung aber den Quantenzustand des zwei-
ten, langsameren Elektrons nicht ¨ andert.















































































Abbildung D.1: j ag j2 bei Eexc = 450 eV. Die durchgezogene Linie ist eine ”volle“ CCC-Rechnung
in Geschwindigkeitsform. Die gestrichelte Linie ist eine Shake-off-only-Rechnung auch in Geschwindig-
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: j au j2 bei Eexc = 450 eV. Die durchgezogene Linie ist eine ”volle“ CCC-Rechnung
in Geschwindigkeitsform. Die gestrichelte Linie ist eine Shake-off-only-Rechnung auch in Geschwindig-
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Abbildung D.3: Verh¨ altnis von j ag j2 zu j au j2 bei Eexc = 450 eV. Die durchgezogene Linie ist eine
”volle“ CCC-Rechnung in Geschwindigkeitsform. Die gestrichelte Linie ist eine Shake-off-only-Rechnung
auch in Geschwindigkeitsform. Energie-Integrationsgrenzen: (a) 0 < Ee < 3 eV, (b) 5 < Ee < 15 eV,
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n ag und au bei Eexc = 450 eV. Die Phase Φ ist gegeben durch sinΦ = CD/(-
4 ¢sin'12¢ jagj¢ jauj). Die durchgezogene Linie ist eine ”volle“ CCC-Rechnung in Geschwindigkeits-
form. Die gestrichelte Linie ist eine Shake-off-only-Rechnung auch in Geschwindigkeitsform. Energie-
Integrationsgrenzen: (a) 0 < Ee < 3 eV, (b) 5 < Ee < 15 eV, (c) 25 < Ee < 35 eV, (d) 45 < Ee < 55 eV.
F¨ ur zirkular polarisiertes Licht: Die beiden Elektronen sind in einer Ebene senkrecht zur Lichtausbreitung
x: #x1 = #x2 = 90± § 25±.134 ANHANG D. SHAKE-OFF-ONLY-RECHNUNGAnhang E
Gleichung 2.20 in der Parametrisierung
von Huetz et al.
Die G¨ ultigkeit von Gleichung 2.20 soll im folgenden plausibel gemacht werden:
j T¾+ j
2 + j T¾¡ j
2 = j Tx j
2 + j Tx j
2
() 5DCS¾¡ + 5DCS¾+ = 5DCS"x + 5DCS"y
= 2fj ag j
2 (1 + cos'12)
+ j au j
2 (1 ¡ cos'12)g = Σ (E.1)




2 (2 + 2cos'12)+ j au j
2 (2 ¡ 2cos'12)







2 (2 + 2cos'12)+ j au j
2 (2 ¡ 2cos'12)
+4 ¢ sin'1 ¢ sin'2 ¢ sin'12Imfaga
¤
ugg
= 2fj ag j
2 (1 + cos'12)+ j au j
2 (1 ¡ cos'12)g (E.2)
135136 ANHANG E. GLEICHUNG 2.20
Die 5DCS f¨ ur linear polarisiertes Licht lassen sich folgendermaßen ausdr¨ ucken; hier-
bei wurde der Winkel '2 durch den Zwischenwinkel '12 ausgedr¨ uckt:
5DCS"x = j ag(1 + cos'12) + au(1 ¡ cos'12) j
2
= j ag j
2 (1 + cos'12)
2+ j au j






= j ag j
2 +2 j ag j
2 cos'12+ j ag j
2 cos
2 '12
+ j au j
2 +2 j au j









Bei 5DCS"y ist die Polarisationsachse um 90± gedreht; deshalb ist cos'1 = 0; cos'2
l¨ aßt sich als Zwischenwinkel nun folgendermaßen ausdr¨ ucken cos'2 = cos'12-90±. So-
mit l¨ aßt sich 5DCS"y folgendermaßen berechnen:
5DCS"y = j ag(sin'12) ¡ au(sin'12) j
2
= j ag j
2 sin
2 '12+ j au j
2 sin




= j ag j
2 (1 ¡ cos
2 '12)+ j au j
2 (1 ¡ cos




= j ag j
2 ¡ j ag j
2 cos
2 '12+ j au j









Gleichung E.3 addiert zu Gleichung E.4 ergibt:
5DCS"x + 5DCS"y = 2 j ag j
2 +2 j au j
2 +2 j ag j
2 cos'12 + 2 j au j
2 cos'12
= 2fj ag j
2 (1 + cos'12)+ j au j
2 (1 ¡ cos'12)g (E.5)
Dies ist mit dem Ergebnis von Gleichung E.1 identisch.Literaturverzeichnis
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